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INTRODUCTION GENERALE

Aujourd’hui, la qualité de l'air est un probléme qui concerne 'ensemble de la population. Des
périodes de pollution intense ont lieu dans le monde entier ou les seuils réglementaires de
concentration de polluants sont dépassés. Par exemple, Pékin commence 'année 2017 avec une
concentration de particules 20 fois supérieure a la réglementation internationale (Science et
avenir 2017). Tandis qu’a Paris, les seuils ont été franchis a 11 reprises en 18 jours en décembre
2016, avec une concentration de particules record de 259 pug/ms3 atteint le 1er décembre 2016
(AIRPARIF 2016). Ces événements de pollution peuvent se manifester par des épisodes de
« smog », brume séche formée de particules fines et d’'ozone, comme a Almaty au Kazakhstan
(Figure 0-1). Cela nous rappelle combien nous sommes exposés, en permanence, aux polluants
de I'air dont la nature peut étre trés diverse.

Figure 0-1 - Episode de « smog » 3 Almaty au Kazakhstan (Wikipedia 2005)

L’article L220-2 du code de I'environnement (Code de I'environnement 2010) définit la pollution
atmosphérique de la maniere suivante : « constitue une pollution atmosphérique au sens du
présent titre l'introduction par I'homme, directement ou indirectement ou la présence, dans
I'atmosphére et les espaces clos, d'agents chimiques, biologiques ou physiques ayant des
conséquences préjudiciables de nature a mettre en danger la santé humaine, a nuire aux
ressources biologiques et aux écosystéemes, a influer sur les changements climatiques, a
détériorer les biens matériels, a provoquer des nuisances olfactives excessives ».



Parmi les polluants atmosphériques, certains sont plus présents que d’autres, a savoir (CITEPA
2014; AIRPARIF 2008; World Health Organisation 2006) :

- Les particules solides et liquides
- Les oxydes d’azotes (NOx)

- Les fumées noires

- Lebenzene

- Le monoxyde carbone CO

- Ledioxyde de soufre SO

- L’ozone

Pour chaque polluant, les méthodes de mesure et d’épuration sont différentes. Ici, nous nous
focaliserons sur les particules solides. Elles sont regroupées en différentes classes (World Health
Organisation 2006) :

— La classe TSP (Total Suspended Particulates) qui regroupe toutes les particules en
suspension dans un volume d’air. Lorsque les particules sont solides, le terme de poussiere
est utilisé.

— La classe PM 10 qui regroupe les particules (Particulate Matter (PM)) avec un diametre
aérodynamique équivalent inférieur a 10 pm.

— La classe PM 2,5 qui regroupe les particules avec un diameétre aérodynamique équivalent
inférieur a 2,5 um.

— La classe PM 1 qui regroupe les particules avec un diametre aérodynamique équivalent
inférieur a 1 um, dites submicroniques.

— La classe PM 0,1 qui regroupe les particules avec un diameétre aérodynamique équivalent
inférieur a 100 nm, ce sont les nanoparticules.

Le terme aérosol, parfois utilisé, est défini comme une « suspension stable de particules liquides
ou solides (généralement, de taille inférieure a 100 pm) dans I'air ».

Les particules grossiéres (> 2,5 um) sont générées par des phénomeénes mécaniques naturels
(activités volcaniques, sismiques et géothermiques) ou anthropiques (activités de construction,
abrasions de surface, opérations de concassage ou de travaux miniers). Elles restent en
suspension dans l'air tres peu de temps, quelques heures tout au plus (World Health
Organisation 2006).

Les particules fines (< 2,5 um) sont générées a partir de phénomeénes de nucléation et
d'accumulation. Le phénomeéne de nucléation regroupe les réactions chimiques, les
condensations de gaz ou les solidifications de liquides. Les particules générées par la nucléation
ont un diameétre inférieur a 1 pm. Ces particules ultrafines peuvent ensuite s’agglomérer pour
former des particules plus grosses, jusqu'a 2,5 um, c’est le phénoméne d’accumulation. Elles
peuvent rester en suspension plus longtemps, jusqu'a plusieurs semaines (World Health
Organisation 2006).

Les diameétres des particules selon leurs sources sont résumés dans la Figure 0-2 (World Health
Organisation 2006).
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Figure 0-2 - Diameétre des particules en fonction de leur source (World Health Organisation 2006)

Un rapport de I'Organisation mondiale de la santé (World Health Organisation 2006) recense les
effets des particules sur la mortalité, les probléemes cardio-vasculaires et respiratoires.

Ces études sont fondées sur un suivi de populations plus ou moins exposées a des
concentrations de particules. En comparant le nombre et le type de maladie des populations les
plus exposées au nombre et au type de maladie des populations les moins exposées, les
scientifiques déterminent statistiquement I'impact de I’exposition aux particules. Cet impact
correspond au risque relatif, s'il est positif, cela implique une augmentation des risques pour la
santé sur une population tandis que s’il est négatif cela implique une diminution des risques
pour la santé. La Figure 0-3 illustre la synthese de ces études, chaque point et barre d’incertitude
sont associés a un numéro qui correspond a une étude spécifique. La plupart des études
présentent un risque relatif moyen positif au PM 10. Autrement dit, cela démontre que les PM 10
augmentent les risques de mortalité.
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En plus d’augmenter les risques de mortalité, les conséquences des particules sur la santé ont un
impact économique. Dans un rapport du commissariat général au développement durable d’avril
2015, les colits liés a la pollution s'évaluent entre 0,9 et 1,8 milliard d’euros par an en France,
avec 'asthme qui représente 40 a 60% du coiit total (Commissariat général au développement
durable 2015).

Afin de se prémunir contre les particules, plusieurs stratégies existent. La premiere stratégie
consiste a prévenir la quantité de polluants émis en modifiant les procédés pour qu’ils émettent
moins de particules dans l'air. La deuxiéme stratégie est de se protéger des particules. Dans les
deux cas, il est nécessaire de capturer les particules.

Pour capter les particules solides, de nombreux systémes de séparation tels que les filtres
industriels, les filtres automobiles ou encore les masques respiratoires s’appuient sur les médias
fibreux. s offrent, en effet, une grande diversité de structures et de performances qui répondent
a des cahiers des charges tres divers en termes d’efficacité, de perte de charge, de durée de vie
ou encore de colt.

Dans une démarche d’amélioration des performances et de réduction des colits, les entreprises
innovent en permanence. C’est dans ce contexte qu'un consortium d’acteurs de la conception a
I'utilisation des médias filtrants fibreux s’est réuni autour du projet FILAIRCO (FILage
multiCOmposants pour le développement de matériaux fibreux innovants et fonctionnels :
applications a la filtration de I’'AIR). Ainsi, ce projet regroupe :

- Un fabricant de polymeres (Arkema)

- Des fabricants de médias fibreux (Libeltex, Carpentier & Preux)

- Des entreprises qui fonctionnalisent les médias fibreux (Pylote, Robert Blondel
Cosmétique)

- Un fabricant de masques respiratoires (Honeywell)

- Un fabricant de filtres industriels type manches filtrantes (Mortelecque)

- Un fabricant de filtres automobiles (Mecaplast)

- Une plate-forme technologique textile (Centre Européen des Textiles Innovants, CETI)

- Un laboratoire de recherche spécialisé en filtration de l'air (Laboratoire Réactions et
Génie des Procédés, LRGP)

- Un laboratoire de recherche spécialisé en matériaux textiles (Laboratoire GEnie et
Matériaux TEXtiles de I'Ecole Nationale Supérieure des Arts et Industries Textiles,
GEMTEX-ENSAIT)

La Figure 0-4 rassemble les différents partenaires du projet FILAIRCO en fonction de leur place
dans la chaine de fabrication et de vente d’un filtre a médias fibreux.

Le but du projet FILAIRCO est de combiner les expertises de tous ces acteurs pour développer
des médias fibreux a partir de fibres innovantes synthétiques, qui répondent aux besoins de la
filtration de I'air. Pour cela, I'accent a été mis sur I'élaboration de médias fibreux avec des fibres
ultrafines ou submicroniques (< 1pm) qui pourront, ensuite, étre déclinés selon les cahiers des
charges de chaque fabricant de filtres.
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Figure 0-4 - Membres du projet FILAIRCO selon leurs spécialités

En effet, a cette échelle de taille de fibres, les interactions entre le fluide et la fibre conduisent a
un gradient de vitesse non nul au contact de la fibre (« effet de glissement») ce qui tend a
diminuer la résistance a I'’écoulement. Ainsi, pour une méme efficacité, un média fibreux
constitué de fibres ultrafines génere une perte de charge plus faible qu'un média plus
conventionnel. De plus, ce type de média nécessite une masse surfacique plus faible ce qui
implique une consommation plus faible de matiéere et donc une réduction des cofits.
Actuellement, a I’échelle d'un laboratoire ou semi-industrielle, plusieurs méthodes de fabrication
de fibres ultrafines existent telles que I'électrospinning ou le drawing. Cependant, a I’échelle
industrielle, peu de procédés sont disponibles, notamment eu Europe.

Dans le cadre du projet FILAIRCO, I'objectif de cette these est axé sur le développement de
médias fibreux avec des fibres ultrafines a travers l'utilisation de la technologie «nano »
meltblown ainsi que de la mise en ceuvre de fibres bicomposantes iles-en-mer via le procédé
spunbond. Cette approche implique un triple travail, a la fois sur I'obtention de fibres ultrafines,
sur leur mise en ceuvre sous forme de voile et sur 'homogénéité des médias fibreux produits. En
effet, pour chacune des technologies citées, I'élaboration d’'un média fibreux induit une certaine
hétérogénéité. L'origine de cette hétérogénéité est multiple : distribution des diameétres des
filaments, variation locale de I'épaisseur, de compacité ou de la masse surfacique des fibres. Ce
qui nous a conduits a mener, en paralléle des travaux d’élaboration de médias et maitrise des
procédés, une étude et une modélisation des performances de filtration afin de mieux
comprendre I'impact des fibres ultrafines et de ’hétérogénéité des médias fibreux en filtration
de l'air.



La majorité des modeéles de filtration (perméabilité et efficacité) considére, en effet, un média
fibreux idéal avec des fibres monodisperses et une répartition de matiére homogene au sein du
média fibreux.

En réalité, ces conditions sont rarement réunies. Ainsi comprendre l'influence des différentes
hétérogénéités sur les performances de filtration peut s’avérer un enjeu important pour
améliorer les performances des médias filtrants.

Ce manuscrit est divisé en 4 chapitres :

Le chapitre 1 dresse un état de I'art sur les médias fibreux composés de fibres ultrafines en
filtration de l'air. Tout d’abord, nous énoncerons des généralités sur les médias fibreux dédiés a
la filtration de l'air. Puis, nous détaillerons la théorie de la filtration appliquée aux médias
fibreux mettant en évidence 'intérét théorique des fibres ultrafines. Enfin, nous présenterons et
comparerons les différentes méthodes actuelles de fabrication des fibres ultrafines.

Le chapitre 2 regroupe les études et le développement de médias a fibres ultrafines en
polypropyléne obtenus a partir du procédé « nano » meltblown. Tout d’abord, nous rappellerons
les caractéristiques des matériaux et des technologies utilisées ainsi que les caractérisations
réalisées. Ensuite, nous expliquerons la démarche suivie pour I'étude du procédé « nano »
meltblown afin d’améliorer notre compréhension de cette technologie. Puis, nous analyserons
I'influence des principaux parametres du procédé « nano » meltblown sur la structure du média
fibreux en vue de mieux controler la structure finale. Nous avons notamment étudié I'influence
de la viscosité a chaud des polyméres sur la structure des médias fibreux en utilisant trois
polypropylénes de viscosité a chaud différente.

Le chapitre 3 présente I'étude et le développement de médias a fibres ultrafines obtenus a partir
du procédé spunbond bicomposant iles-en-mer avec extraction des iles par hydrofracturation.
Nous commencerons par présenter les caractéristiques des matériaux et des procédés utilisés
ainsi que les caractérisations réalisées. Ensuite, nous expliquerons la démarche de I'étude afin de
mieux maitriser le procédé spunbond bicomposant iles-en-mer et I'hydrofracturation de ces
médias fibreux. Puis, nous analyserons l'influence des parametres procédés tels que le ratio
ile/mer et la pression des jets d’eau sur la structure du média fibreux. Enfin, nous développerons
une structure de média spunbond bicomposant iles-en-mer PP/PLA avec dégradation du PLA
afin d’augmenter ’hydrofracturation tout en réduisant la pression des jets d’eau.

Le chapitre 4 présente la caractérisation et la modélisation des médias a fibres ultrafines
« nano » meltblown et spunbond iles-en-mer hydrofracturés. L’approche de la modélisation que
nous proposons s’intéressera particulierement a la prise en compte de I'hétérogénéité en
utilisant un facteur de correction. Tout d’abord, nous détaillerons le banc de filtration utilisé
ainsi que les conditions des essais. Puis, nous exposerons les performances brutes obtenues avec
les médias «nano» meltblown et spunbond iles-en-mer hydrofracturés. Ensuite, nous
appliquerons les modeles de perméabilité de la littérature a nos médias « nano » meltblown et
spunbond iles-en-mer hydrofracturés. Enfin, nous comparerons les modeles d’efficacité de la
littérature a nos médias avec et sans prise en compte de I'hétérogénéité.



Chapitre 1: Etat de I'art des médias fibreux a fibres submicroniques en filtration de I'air

Chapitre 1: ETAT DE L'ART DES MEDIAS
FIBREUX A FIBRES SUBMICRONIQUES EN
FILTRATION DE L’AIR

L’objectif de ce chapitre est de présenter l'intérét de l'utilisation de médias fibreux a fibres
ultrafines et les différentes méthodes de fabrication de fibres ultrafines. Dans un premier temps,
nous exposerons le contexte économique et les caractéristiques des médias fibreux. Dans un
second temps, nous détaillerons les mécanismes de filtration ainsi que les modéles associés afin
de montrer l'intérét des fibres ultrafines. Dans un troisiéme temps, nous expliquerons et
comparerons les différentes méthodes de fabrication des fibres ultrafines.

1.1 GENERALITE SUR LES MEDIAS FIBREUX

Le terme de média fibreux regroupe tous les médias a base de fibres c’est-a-dire les médias
tissés, tricotés et nontissés. La grande majorité des médias adaptés a la filtration sont les médias
fibreux nontissés. Ainsi, nous présenterons uniquement les médias fibreux nontissés dans cette
partie et nous assimilerons le terme de médias fibreux a médias fibreux nontissés.

1.1.1 DEFINITION D’UN MEDIA FIBREUX NONTISSE

Il existe différentes définitions de nontissés (Chapman 2010). Par exemple, EDANA (European
Disposables and Nonwovens Association), association européenne, définit les nontissés comme :
« Une feuille manufacturée, voile ou nappe orientée directionnellement ou au hasard, liées par
friction et/ou cohésion et/ou adhésion, en excluant le papier et les produits qui sont tissés,
tricotés, tuftés et cousus en incorporant les fils et des filaments de liage, ou feutrés par
foulardage humide, aiguilleté ou non. Les fibres peuvent étre d’origine naturelle ou synthétique.
Elles peuvent étre sous forme de fibres, filaments continus ou étre formées in situ. » (EDANA
2016b).

La norme ISO 9092:2011 définit, quant a elle, un nontissé comme une « structure constituée de
matieres textiles, comme des fibres, des filaments continus ou des fils coupés, quelle qu’en soit la
nature ou l'origine, formée en voile par un moyen quelconque, et liée par tout moyen, excluant
I'entrelacement de fils comme dans une étoffe »

Ces différentes définitions suggérent que les médias fibreux nontissés se différencient des
structures textiles « classiques » (tissage, tricotage ...) par leur mode de fabrication. Au lieu
d’utiliser les fibres pour former un fil puis une structure textile, les médias fibreux nontissés
sont créés directement a partir de fibres. Les fibres forment un voile qui est ensuite consolidé. Ce
processus est plus court que les procédés textiles « classiques », ce qui permet une productivité
plus importante et des cofts plus faibles.
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1.1.2 QUELQUES CHIFFRES

Depuis les années soixante, la production de nontissés mondiale croit de maniére constante
(Wilson 2006). La Figure 1-1 représente I’évolution de la production de nontissés en 2001, 2006
et 2011 en Europe, en Asie, en Amérique du Nord et dans le reste du monde (Prigneaux 2012).
Elle montre une augmentation de la production mondiale entre 2001 et 2011. En 2001, la
production est répartie entre I'Europe, 'Asie et 'Amérique du Nord (NAFTA) tandis qu’en 2011
la production de nontissés en Asie atteint la moitié de la production mondiale. Cela montre une
croissance plus importante en Asie que dans les autres parties du monde.
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Figure 1-1 - Production de nontissés en Europe, en Asie, en Amérique du Nord et dans le reste du monde en 2001,
2006 et 2011 (Prigneaux 2012)

En Europe, la production de nontissés croit de maniere réguliére et atteint 2167 milliers de
tonnes de nontissés en 2014 comme le montre la Figure 1-2 qui représente I'évolution de la
production de nontissés de 2000 a 2014.
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Figure 1-2 - Production de nontissés en Europe de 2000 a 2014 en milliers de tonnes (EDANA 2016a)
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Chapitre 1: Etat de I'art des médias fibreux a fibres submicroniques en filtration de I'air

Tous ces indicateurs témoignent de 'utilisation de plus en plus importante des médias fibreux
nontissés. En effet, ils sont présents dans un nombre important de secteurs d’activités tels que
I'’hygiene, la filtration ou le géotextile (Figure 1-3). Le secteur de la filtration de l'air représente
2,4% de la production en masse totale, soit 49,4 milliers de tonnes en 2014 pour I'Europe. La
filtration reste donc un secteur demandeur et consommateur de médias fibreux nontissés.
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Figure 1-3 - Production de 2000 a 2014 de nontissés en millier de tonnes en Europe répartie en 19 secteurs
d’activités (EDANA 2016a)

1.1.3 TECHNIQUES DE FABRICATION DES NONTISSES

Schématiquement, la fabrication d'un nontissé se fait en plusieurs étapes : la sélection des fibres,
la formation d’un voile a partir des fibres sélectionnées et la consolidation du voile formé. La
Figure 1-4 répertorie les différents procédés de fabrication d’'un média fibreux nontissé.

Elle montre qu’a chaque étape, plusieurs natures de fibres, de procédés ou de consolidations
sont possibles. Ainsi, pour chaque combinaison de fibres, de procédés et de consolidations, le
média fibreux final est unique.
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Figure 1-4 - Vue d’ensemble des techniques de fabrication des nontissés (Payen et al. 2009; Wilson 2006)

Les différentes méthodes de fabrication d’'un média fibreux peuvent étre classées en 4 voies
(Payen et al. 2009; Wilson 2006) :

— Lavoie seche (Drylaid) regroupe les médias fibreux nontissés créés a partir d’'une carde,
c’est-a-dire un procédé permettant d’aligner les fibres.

— La voie humide (Wetlaid) consiste a utiliser des fibres en suspension dans I'’eau pour
ensuite générer un voile en diluant la solution et en essorant le voile nouvellement créé.

— La voie fondue (Spunlaid/Spunmelt) et solvant font référence aux procédés qui
utilisent des granulés de polymeéres ou des solutions de polyméres pour former des
filaments puis des voiles en une seule étape comme les procédés spunbond ou
d’électrospinning.

— La voie aérodynamique (Airlaid) regroupe les procédés qui projettent des fibres
directement sur un tapis pour générer un média fibreux.

La consolidation des voiles formées peut é&tre mécanique, chimique ou thermique.
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Figure 1-5 - Production 2014 en Europe de nontissés par voie de fabrication en milliers de tonnes (EDANA 2016a)

La répartition de production selon les différentes voies entre 2000 et 2014 est résumée dans la
Figure 1-5. En 2000, la production se divise principalement entre la voie seche (dry laid) et la
voie fondue (spunlaid/spunmelt) tandis qu’en 2014, la production de la voie fondue est plus
importante que la production de la voie séche. La croissance plus importante de la voie fondue
peut s’expliquer par les capacités de production plus importantes de la voie fondue par rapport
a la voie seche. Par exemple, les procédés en voie fondue peuvent atteindre des vitesses de 1000
m/min alors que les cardes hautes vitesses atteignent des vitesses maximales de 400 m/min
(The Nonwoven Institute 2010).

En raison de la diversité des procédés nontissés, une large gamme de produits peut étre
obtenue. Il est possible d’obtenir des médias fibreux avec des diamétres moyens de fibres entre
0,5 et 500 pm, des épaisseurs entre 20 a 500 um ou encore atteindre des masses surfaciques de
3 22000 g/m?. Les médias fibreux peuvent alors avoir de nombreuses propriétés intéressantes :
mécaniques (compressibilité, résistance...), physiques (thermique, acoustique...), d’écoulement
et d’absorption (perméabilité a I’air, absorption de liquide...) et chimiques (déperlance, résistant
au feu, oléophobe...)(Mao et al. 2006; Hutten 2015).

1.1.4 GRANDEURS CARACTERISTIQUES D’UN MEDIA FIBREUX
1.1.4.1 Masse surfacique

La masse surfacique M; représente la masse des fibres pour une unité de surface. La méthode la

plus simple pour mesurer la masse surfacique est de peser une surface connue d’un échantillon.
Dans le cas de médias fibreux, elle s’exprime en gramme par métre carré (g/m?).
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1.1.4.2 Epaisseur

L’épaisseur Z représente la distance entre la face supérieure et la face inférieure d'un média
fibreux. Cette distance est difficile a déterminer dans les cas des médias fibreux, car ils sont plus
ou moins compressibles.

Le plus souvent, la mesure s’effectue selon la norme ISO 9073-15:2007. Elle propose de placer
I’échantillon entre une plaque de métal et un pied presseur puis de mesurer 1'écart entre la
plaque et le pied presseur. Cet écart correspond alors a I'épaisseur. La norme précise la surface
minimum du pied presseur de 2500 mm?, un temps de contact de 10 secondes, une pression de
0,1 kPa ou de 0,5 kPa selon la compressibilité de I’échantillon. Ce protocole est simple et rapide a
mettre en ceuvre, mais il présente l'inconvénient de compresser I'échantillon avec le pied
presseur.

Pour mesurer I'épaisseur sans compresser 1’échantillon, d’autres méthodes ont été testées. Tout
d’abord, il y a le test de Washburn (Frising 2004) qui s’appuie sur la corrélation entre la vitesse
d’imbibition d'un liquide par le média fibreux et I'épaisseur. Cette méthode nécessite cependant
un dispositif adapté a la mesure de 'imbibition ainsi qu’'un solvant qui mouille parfaitement le
média fibreux.

Une autre méthode consiste a mesurer I'épaisseur a I'aide d’'un microscope. Cette méthode
permet de mesurer I'épaisseur d’'un média fibreux sans compression. Cependant, elle nécessite
un nombre important de précautions a savoir un alignement précis entre I'échantillon et le
microscope, une coupe nette de I'échantillon ainsi qu'un grand nombre de mesures.

La comparaison de ces 3 méthodes montre des résultats relativement proches (Thomas 2001).

1.1.4.3 Compacité

La compacité «, ou la fraction volumique, d'un média fibreux représentent le volume de fibres
Vjibres par rapport au volume total Vi du média fibreux. A partir de 1'épaisseur Z, de la masse
surfacique M; et de la masse volumique des fibres py, elle peut étre calculée selon I'équation
(1-1).

Vei M
a= fibres _ s (1-1)
Vtotal pr

Elle peut aussi étre exprimée en fonction de la porosité €, fraction de vide d’'un média fibreux ou
volume des pores Vpore,, comme dans I'équation (1-2).

e= PO _ 1 _ g (1-2)
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1.1.4.4 Diametre moyen des fibres

Un média nontissé possede la particularité de posséder différentes tailles de fibres ainsi le terme
diametre de fibres est ambigu, car il correspond a la fois au diamétre d’'une fibre particuliére et a
un diamétre représentatif de 'ensemble des fibres d'un média fibreux.

Pour nous, le terme diametre de fibres correspondra au diametre d’une fibre particuliére tandis
que le terme diametre moyen des fibres df correspondra a un diameétre représentatif de
I'ensemble des fibres d'un média fibreux.

En premiére approche, le diametre moyen des fibres est souvent assimilé au diameétre d'une
section de fibres. Cette approche sous-entend que la fibre est cylindrique et que la section est
constante d’'une fibre a l'autre. Or, ces deux conditions sont rarement réunies. Il faut donc
distinguer plusieurs cas.

La fibre est cylindrique et la section est constante d'une fibre a I'autre

C’est le cas le plus simple, le diamétre de la fibre correspond a la fois au diameétre de la section de
la fibre et au diamétre moyen des fibres calculé a partir de I'’ensemble des fibres. C’est un cas
uniquement théorique, car chaque média fibreux réel est composé de fibres de sections

différentes, bien que la différence soit parfois faible.

La fibre est cylindrique et la section n’est pas constante d'une fibre a I'autre

Dans ce cas, il est nécessaire de mesurer un nombre important de sections de fibres afin
d’obtenir une distribution des diamétres de fibres. A partir de cette distribution, un diameétre
moyen des filaments peut étre défini. En effet, selon le type de distribution, le diamétre moyen
des filaments peut alors étre la moyenne arithmétique, la moyenne géométrique ou encore la
médiane de la distribution des diametres de fibres mesurés. Généralement, les médias fibreux
appartiennent a ce cas et le diametre moyen correspond a la moyenne arithmétique de la
distribution. Parfois, lorsque la distribution est irréguliere comme dans le cas des médias fibreux
meltblown, la médiane peut étre utilisée comme diametre moyen de fibres.

Le diameétre moyen des fibres est qualifié de monodisperse lorsque la distribution est peu étalée
(écart type logarithmique inférieur a 1,2) et est qualifié de polydisperse lorsque la distribution
est large (écart type logarithmique supérieur a 1,2).

La fibre n’est pas cylindrique

Dans cette situation, il est impossible de mesurer une section et de réaliser une distribution
comme précédemment. Il faut alors s’appuyer sur des caractéristiques physiques du média
fibreux afin de calculer un diametre équivalent. Par exemple, il est possible de calculer un

diametre aérodynamique équivalent a partir de mesure de perméabilité. Le diamétre
aérodynamique équivalent correspond alors au diameétre des fibres cylindriques d'un média
fibreux avec la méme perméabilité.

De maniere générale, lorsque les fibres sont cylindriques, les diameétres de fibres sont mesurés a

I'aide d’'un microscope optique pour les fibres supérieures a 10 pm, et a 'aide d’'un microscope
électronique a balayage (MEB) pour les diametres inférieurs a 10 pum.
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Pour faciliter les échanges commerciaux, le diamétre moyen des filaments est remplacé par
d’autres grandeurs telles que le tex ou le titre qui représentent la masse pour une longueur de
filament de 1 km. Si les fibres sont fines, le terme dtex est utilisé. Par exemple, avec du
polypropyléne, des filaments de 10 um correspondent a un titre de 0,70 dtex ou 0,07 tex.

1.1.4.5 Longueur spécifique de fibre

La longueur spécifique ou longueur de fibres unitaires correspond a la somme des longueurs de
chacune des fibres comprises dans une surface unité. Elle peut se calculer a partir de I'épaisseur
Z, du diametre moyen des filaments dr et la compacité a selon I'équation (1-3). Elle s’exprime en
métre par métre carré (m/m?) ou en kilomeétre par métre carré (km/m?).

_ taz (1-3)
n_de

1.1.4.6 Surface spécifique des fibres

La surface spécifique ar exprime la superficie réelle d'un média fibreux par unité de masse ou de
volume. Dans le cas d'un média fibreux avec des fibres cylindriques, elle est exprimée
théoriquement selon I'équation (1-4) suivante :

Sti 4
__ “fibres _ (1_4)

“ Veibres  Prds
Avec:

ag: Surface spécifique (m?/g)

pr - Masse volumique de la fibre (g/m3)

Spibres : Surface des fibres (m?)

Viibres : Volume des fibres (m3)

dr : Diametre des fibres (m)

1.1.4.7 Orientation des fibres

L’orientation des fibres représente 'alignement des fibres les unes par rapport aux autres au
sein d’'un média fibreux. Selon les procédés utilisés pour le fabriquer, les fibres sont alignées de
maniere plus ou moins aléatoires. L'orientation des fibres est notamment importante pour les
propriétés mécaniques du média. En effet, une orientation aléatoire des fibres impliquera des
propriétés isotropes tandis qu'une orientation privilégiée des fibres impliquera des propriétés
anisotropes.

1.1.4.8 Uniformité de répartition des fibres

Au niveau macroscopique, la répartition des fibres au sein d’'un média semble uniforme.
Toutefois, localement, I'épaisseur, la compacité et la masse surfacique ne sont pas constantes.
Selon les procédés et les conditions de mise en ceuvre, ces hétérogénéités locales peuvent étre
importantes et influencer les propriétés finales du média.
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1.1.4.9 Nature des fibres et mélanges

La nature chimique des fibres et les mélanges de fibres sont des parametres importants. En effet,
ils sont au ceeur des propriétés physico-chimiques (hydrophobie, absorption des liquides...) ou
des propriétés mécaniques (résistance en traction...) des médias fibreux.

De plus, des fibres techniques de haute qualité constituent une matiére premiére chére. Les

mélanger a des fibres moins cheres permet de fabriquer un voile avec des propriétés
intéressantes a un cofit plus faible.

1.1.4.10 Morphologie des fibres

La morphologie des fibres regroupe les caractéristiques des fibres telles que la longueur des
fibres, la forme des sections ou encore la frisure. Toutes ces caractéristiques influencent les
propriétés finales du média. Par exemple, une fibre avec une section en forme d’ « étoile »
comme a la Figure 1-6 qui posséde une surface élevée par rapport a une fibre cylindrique. Ce
type de fibre permet d’accroitre l'efficacité, néanmoins la perte de charge augmente
significativement (Skomra 2011).

Figure 1-6 - Section d’une fibre avec une surface élevée

1.1.4.11 Structures complexes

Un produit fini a base de médias fibreux est rarement composé d'un seul média fibreux. Le plus
souvent, plusieurs couches de médias fibreux d’'un ou de plusieurs types sont associées afin de
répondre a un cahier des charges. L’association de deux médias fibreux peut étre fait par
hydroliage ou aiguilletage(Brunnschweiler et al. 2006). Mais, elle peut étre aussi réalisée en une
seule étape en combinant plusieurs procédés sur une méme ligne. Un exemple connu est
I'alignement de procédé spunbond et meltblown pour former des multicouches spunbond-

meltblown-spunbond (SMS).

1.1.5 EXEMPLE D’APPLICATIONS DES MEDIAS FIBREUX EN FILTRATION DE L’AIR

Comme mentionné en introduction, les médias fibreux sont tres fréquemment utilisés pour la
filtration de l'air ou I'épuration des fumées. A titre d’illustration, nous détaillerons trois
utilisations liées au projet FILAIRCO: les dépoussiéreurs industriels a manches filtrantes, les
filtres air moteur et les masques respiratoires.
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1.1.5.1 Filtres industriels

Les installations industrielles telles que les centrales thermiques, les usines chimiques, les
cimenteries ou les fonderies utilisent les filtres industriels a manches filtrantes pour minimiser
I’émission de polluants. Les manches filtrantes sont composées d'un média fibreux dans lequel
s’insére un support métallique qui maintient la forme de la manche (Figure 1-7).

Figure 1-7 - Manche filtrante (Mortelecque 2016)

Le principe de fonctionnement des dépoussiéreurs a manches filtrantes est simple. Le gaz
contenant les particules traverse les manches filtrantes. Lors de ce passage, les particules sont
collectées et s’accumulent a la surface extérieure de la manche filtrante pour former un gateau
de particules (colmatage). Le gateau de particules augmente alors la perte de charge. Pour
limiter la perte de charge, un systéme décolmate les manches filtrantes lorsque la perte de
charge atteint une valeur critique. Le plus souvent, le décolmatage s’effectue par a-coups d’air
comprimé a contre-courant afin de briser le gateau qui tombe sous forme d’agrégats dans une
trémie de collecte.

Ce systeme permet de traiter des débits importants de poussiéres de maniere tres efficace, mais
nécessite des investissements de départ importants.

1.1.5.2 Filtres air moteur

Le fonctionnement d’'un moteur thermique nécessite un air propre sous peine d’augmenter
I'usure du moteur et la consommation du moteur. Pour cela, I'air fourni au moteur circule a
travers un filtre plissé afin de capter un maximum de poussiére comme a la Figure 1-8. Plisser le
filtre permet d’augmenter la surface de filtration tout en minimisant I’encombrement du filtre.
Par exemple, le filtre A air moteur de la Figure 1-8 posséde une surface de filtration de 2 m?* dans
un volume de 3 dm3. Au fur et a mesure de la filtration, le filtre se colmate et la perte de charge
augmente. Ainsi, la durée de vie correspond a la durée de filtration avant que le filtre atteigne
une perte de charge critique.
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Figure 1-8 - Filtre air moteur (Wikipedia 2016)

Chaque constructeur de voiture fixe son propre cahier des charges, cependant les méthodes de
mesure et d’évaluation des filtres sont normées. La norme ISO 5011 définit, par exemple, les
poussiéres a utiliser et les méthodes de mesure de la perte de charge, de I'efficacité et du
colmatage.

1.1.5.3 Masques respiratoires a usage unique

Les masques respiratoires a usage unique permettent une protection a I’échelle individuelle
pour de courtes durées. L'exemple le plus connu est le demi-masque respiratoire de type FFP
(Filtering Facepiece Particules), utilisé contre les poussieres et mis en avant lors des épisodes
épidémiques d’HiN1 (Figure 1-9).

Figure 1-9 - Photo d’'un demi-masque respiratoire FFP2

Le masque est composé d'une ou plusieurs couches meltblown qui sont protégées par des
couches spunbond. Pour améliorer I'efficacité du masque sans augmenter la perte de charge, les
couches meltblown sont chargées électrostatiquement. Pour cela, on peut ajouter des poudres
électrostatiques, traiter les couches meltblown par décharge Corona ou méme utiliser des fibres
triboéléctriques qui se chargent par frottement. Ces différentes méthodes fonctionnent a court
terme, mais la durée de la charge décline dans le temps. D’autres alternatives émergent comme
I'utilisation de fibres ultrafines.
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La norme EN 149:2009 définit 3 niveaux de protection concernant les masques FFP :

— Le masque FFP1: Il est adapté a la protection vis-a-vis des particules grossiéres sans
toxicité particuliere et des brouillards a base d’eau ou d’huile. IlIs sont souvent utilisés
dans le cas de bricolage de travaux divers.

— Le masque FFP2: Ce masque est notamment utilisé pour la protection des poussiéres
issue de productions industrielles telles qu’en verrerie, en fonderie, en construction, en
agriculture ou encore en pharmacie. Il peut aussi servir de protection contre les virus de
la grippe, le SRAS ou encore la tuberculose.

— Le masque FFP3: C'est le plus efficace des masques FFP, il est adapté a la protection
contre les particules fines comme la céramique.

Le Tableau 1-1 définit les principales spécifications d’efficacité et de perte de charge pour les
masques respiratoires FFP apreés une période de conditionnement.

Tableau 1-1 - Exigences de la norme EN149:2009

Efficacité minimum Résistance maximale (mbar)
avec NaCl ou huile de
Classes ffine (%

paraffine (%) 30L,/min 95L/min  160L/min
dp = 0,6 pm inspiration inspiration  expiration

FFP1 80 0,6 2,1 3

FFP2 94 0,7 2,4 3

FFP3 99 1 3 3
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1.2 THEORIE DE LA FILTRATION DE L’AIR PAR DES MEDIAS FIBREUX

Dans cette partie, nous décrirons, dans un premier temps, les mécanismes et les modeles
d’écoulement de l'air (perte de charge) et de capture des particules (efficacité). Dans un
deuxiéme temps, nous montrerons l'intérét théorique de I'utilisation des fibres ultrafines.

1.2.1 PERTE DE CHARGE D'UN MEDIA FIBREUX
1.2.1.1 Définition de la perte de charge

L’écoulement de l'air a travers un média fibreux crée une résistance a 1'écoulement, cela se
traduit par la création d'une différence de pression entre I'amont et 'aval du média fibreux, c'est
la perte de charge AP (Tarleton & Wakeman 2008). En mesurant la pression amont Pamon: €t 1a
pression aval Puvay, la perte de charge est obtenue selon I'équation (1-5) suivante :

AP = Pymont — Pavai (1-5)

1.2.1.2 Ecoulement dans un média fibreux

Un média fibreux est formé par un ensemble de fibres, souvent réparti de maniere aléatoire. Cet
arrangement forme des pores, irréguliers, par lesquels l'air s’écoule, qui complexifie la
description mathématique de I'écoulement de I'air. La résolution des équations de Navier-Stokes
devient alors longue et difficile. Néanmoins, a 'échelle macroscopique, un média fibreux peut
étre assimilé a un milieu poreux ou une phase solide (les fibres) est incluse dans un fluide (I'air).
Ainsi, la loi de Darcy (Darcy 1856) (I'équation (1-6)) s'applique aux médias fibreux pour un
écoulement laminaire. Elle relie la vitesse de I'’écoulement a travers un milieu poreux, supposé
isotrope et homogeéne, et un gradient de pression.

Z
AP = pRscoutementVy = IJEVf (1-6)

Avec :

AP : Perte de charge (Pa)

U : Viscosité dynamique de I'air (Pa.s)
Récoutement : Résistance a I’écoulement (1/m)
Vr: Vitesse du fluide en fat vide (m/s)

Z : Epaisseur (m)

k : Perméabilité (m?)

La vitesse du fluide en fit vide ou superficielle V; correspond au rapport entre le débit
volumique et la section du filtre. Elle est a différencier de la vitesse interstitielle V; qui
correspond a la vitesse du fluide a l'intérieur de pores. Les deux valeurs sont reliées selon
I'équation (1-7).

V= eV, (1-7)
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Dans la littérature, il existe d’autres relations qui décrivent I'’écoulement dans un milieu poreux
comme la relation de Kozeny-Carman (Kozeny 1927; Carman 1956) ou encore la loi de
Forchheimer (Forchheimer 1901). Cependant, elles nécessitent des coefficients expérimentaux
et sont applicables pour des porosités inférieures a 0,7.

En considérant la loi de Darcy comme loi d’écoulement pour les médias fibreux, la modélisation
de I'écoulement revient a modéliser la perméabilité k du média fibreux. Ce parametre est
fortement lié a la géométrie du média fibreux et par conséquent, a la compacité et aux diametres
des fibres. Ainsi, la perméabilité k est reliée au rayon des fibres r et a un paramétre
adimensionnel f{a) (Jackson & James 1986; Thomas 2001), fonction de la compacité du média
fibreux, selon I’équation (1-8).

k=r%f(a) (1-8)
Le Tableau 1-2 regroupe les principales expressions de f{a) dans la littérature (Langmuir 1942;

Happel 1959; Kuwabara 1959; Drummond & Tahir 1984; Davies 1973; Henry & Ariman 1983;
Jackson & James 1986).

Tableau 1-2 - Expression de f(a) dans la littérature (Thomas 2001)

Auteurs Expressions f(«) Arrangements Commentaires
Langmuir 1 3 o ,

Ecoulement
(1942) et 1 Cha—S+2a—-—=)

Happel (1959) parallele aux fibres

Happel (1959 L et G2
appel (1959) gg"hat )
1 3 .
Kuwubara —(—Ina—=-+2a) Ecoulement
(1959) 8a 2 . .
perpendiculaire
aux fibres
Arrangement
Drummond et 1
—(=lna — 1,476 + 2a — 1,774a? des fib
Tahir (1984)  8a ( ) es fibres en
carré
1
. 3
Davies (1973) 16a2(1 + 56a3) 0,006 <a<0,3
1 Ecoulement a
Henry et 2,444a + 38,1642 + 138,903 travers un
. arrangement
A 1983
riman ( ) aléatoire de fibres
Jackson et 3
—(—Ina—-0,931 <0,25
James (1986) 20a ( ) *
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1.2.1.3 Facteur de Knudsen

Pour décrire I'’écoulement d'un fluide dans un média fibreux, le fluide est supposé continu. Or,
des effets non continus apparaissent lorsque les interactions intra moléculaires du fluide
deviennent non négligeables en comparaison des interactions entre les molécules du fluide et les
fibres. Le nombre adimensionnel de Knudsen quantifie le rapport entre ces interactions. Il
correspond au rapport entre le libre parcours moyen des molécules du fluide et une longueur
caractéristique du milieu qu’il traverse. Dans le cas de I'écoulement de l'air a travers un média
fibreux, le nombre de Knudsen relatif aux fibres Kns s’exprime comme dans I'équation (1-9). A
pression atmosphérique (101,3 kPa) et a 23°C (296 K), le libre parcours moyen de l'air est
évalué a 67,3 nm (Allen & Raabe 1982).
21

an:@

(1-9)

Avec:
A : Libre parcours moyen de l'air (m)
dr: Diameétre des filaments (m)

Tableau 1-3 - Régime d’écoulement en fonction du facteur de Knudsen

L . 'z Limite de
Régime d'écoulement L,
validité
Continu Knf< 0,01
Glissement du fluide 0,01 <Knf< 0,5
Transition 0,5<Knf< 10
Moléculaire libre 10 < Kns

Selon le nombre de Knudsen relatif aux fibres Kngs Pich définit 4 régimes d’écoulement (Pich
1971), Tableau 1-3:

— Pour Knyinférieur a 0,01, 1'écoulement de I'air est considéré comme continu

— Lorsque Knyest compris entre 0,01 et 0,5, c’est le régime d’écoulement ou il y a des effets
de glissement du fluide sur les fibres, c’est le cas des fibres submicroniques.

— Lorsque Knyest compris entre 0,5 et 10, c’est le régime de transition.

— Pour Knssupérieur a 10, 'écoulement est qualifié d'écoulement en régime moléculaire
libre. Cela signifie qu'il faut utiliser la mécanique statistique pour décrire les
écoulements de fluides.

1.2.1.4 Effet de glissement du fluide

Lorsque Knyest compris entre 0,01 et 0,05, les interactions entre le fluide et la fibre deviennent
non négligeables par rapport aux interactions intra moléculaire du fluide. Cela se traduit par un
effet de glissement au contact de la fibre et du fluide comme le montre Figure 1-10. Ainsi, au
contact de la fibre, le gradient de vitesse du fluide devient non nul, la résistance a I'écoulement
devient alors plus faible.
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Figure 1-10 - Illustration de I'effet de glissement

Dans ce cas, le facteur de Cunningham Cu, équation (1-10), doit étre utilisé pour corriger la
résistance a I'écoulement et par extension la perméabilité k (Cunningham 1910).

-C

Cu =1+ Kng[A+ Bexp <—>] (1-10)
an

Les coefficients A,B et C sont résumés dans le Tableau 1-4 (Millikan 1923; Allen & Raabe 1982;

Buckley & Loyalka 1989; Rader 1990; Hutchins et al. 1995; Kim et al. 2005).

Tableau 1-4 - Coefficients A, B et C de Cunningham dans la littérature

Auteurs A B C
Milikan (1923) 1,250 0,420 0,870
Allen-Raabe (1982) 1,155 0471 0,596
Buckley-Loyalka (1989) 1,099 0,518 0,425
Rader (1990) 1,207 0,440 0,780
Hutchins et al. (1995) 1,231 0,470 1,178
Kim et al. (2005) 1,165 0,483 0,997

La perméabilité corrigée kcorrigee par le facteur de Cunningham se calcule selon I'équation (1-11).
keorrigee = Cuk (1-11)

1.2.2 EFFICACITE
1.2.2.1 Définition de I'efficacité

L’efficacité d’'un filtre correspond a la quantité de particules capturées ou arrétées par le filtre.
Elle est définie selon I'équation (1-12) qui fait intervenir la concentration amont Camon: et la
concentration aval Cua de particules. Elle est donc comprise entre 0 et 1 (Tarleton & Wakeman
2008).

E = Camont - Caval (1_12)

Camont
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Lorsque le filtre a une efficacité trés importante, la pénétration P, qui correspond a la quantité de
particules qui a traversé le filtre, devient plus pertinente. Elle s’exprime par I'’équation (1-13) et
estreliée a l'efficacité.

=1-E (1-13)

1.2.2.2 Efficacité de collecte d’'un média fibreux

A partir d’un bilan de matiére et les caractéristiques intrinséques du média fibreux telles que la
compacité, I'épaisseur et le diametre des fibres pour des conditions opératoires données
(granulométrie des particules, vitesse de filtration ...), il est possible de modéliser 'efficacité
théorique Ewx d'un média fibreux (Thomas 2001). On obtient alors 'expression de I'efficacité
selon I’équation (1-14).

a Z
Eq=1—-P=1- -4 — -
th eXp( (1 — a) T[df nth) (1 14)

Avec:
N« Efficacité unitaire de fibres

L’efficacité unitaire de fibres n« se calcule a partir des caractéristiques intrinseques du média
fibreux combinées aux modeles théoriques analytiques ou empiriques des mécanismes de
capture de particules. Nous allons les détailler dans la suite du chapitre.

1.2.2.3 Ecoulement autour d’une fibre ou d’un ensemble de fibres

Afin de déterminer l'efficacité unitaire de fibres pour chacun des mécanismes de capture de
particules, il est nécessaire de déterminer le champ d’écoulement autour d’une fibre. Pour cela, il
faut résoudre les équations de Navier-Stokes autour d’'un ensemble de fibres dans un média
fibreux. Cela permet d’obtenir la fonction de courant par rapport aux composantes de la vitesse,
qui s’exprime en fonction d’un facteur hydrodynamique H (Lamb 1932; Kuwabara 1959; Happel
1959; Kirsch & Fuchs 1968). Selon le régime d'écoulement du fluide, les facteurs
hydrodynamiques changent, ainsi lorsqu'il y a des effets de glissement, d’autres facteurs
hydrodynamiques peuvent étre calculés (Pich 1966; Yeh & Benjamin Y.H. Liu 1974). Les
principaux parametres hydrodynamiques H sont résumés dans le Tableau 1-5.
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Tableau 1-5 - Expression du parametre hydrodynamique dans la littérature (Thomas 2001)

Régime

Auteurs Expressions d'écoulement

Kuwabara 1 1 3 .
(1959) Hyy = a_zlna_za_z Continu
Happel a? 1 1 .
(1959) Hua =15 qz 23 continu

Pich Ho. = — 1 Ina 3 Glissement du

(1966) i 2 4 fluide

Kirsch et

Stechkina Hpgn = 0,5lna — 0,52 + 0,64a + 1,43(1 — a)Kns
(1968)

Vel et L u 1 1l 1, 3 +an(2a—1)2 al 4
eh et Liu Ye =T 5 —a—slha——-a® — issement du
(1974) 14+Kn; 2 4 4(1+Knp) 41 +Kny) fuide

1.2.2.4 Mécanismes de capture des particules

Selon le diametre des particules d,, il existe différents mécanismes de capture de particules par
un média fibreux a savoir :

— Ladiffusion brownienne pour d, < 0,1 pm
— L’interception directe pour d, > 0,6 um

— L’impaction inertielle pour d, > 1 um

— Les forces électrostatiques

— Lasédimentation d, > 10 um

— L'effet tamis dp > 10 pym

La Figure 1-11 illustre I'efficacité en fonction du diametre des particules pour les 3 principaux
mécanismes de capture de particules: la diffusion brownienne, l'interception directe et
I'impaction inertielle. Chacun des mécanismes possede une gamme de diametres de particules
ou le mécanisme est le plus prépondérant. La diffusion brownienne est prédominant pour les
particules inférieures a 0,1 um, l'interception directe est prééminent pour des particules
supérieures a 0,6 um, et 'impaction inertielle commence pour des particules supérieures a 1 pm.
Cependant, pour les diameétres de particules compris entre 0,1 et 0,6 um, aucun mécanisme n’est
prépondérant. Ainsi, le plus souvent, I'efficacité la plus faible mesurée pour un média fibreux
concerne les particules comprises dans cette zone, entre 0,1 et 0,6 pm.

Le diameétre de particule ou le filtre est le moins efficace est qualifié de Most Penetrating Particle
Size (MPPS). C'est a ce diametre de particules que sont évalués les filtres les plus efficaces.
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Figure 1-11 - Allure d’efficacités fractionnelles d’'un média fibreux en fonction de la taille des particules

1.2.2.4.1 La diffusion brownienne

Ligne de
courant

Trajectoire Particule

Figure 1-12 - Schéma du mécanisme de diffusion brownien

Lorsque le diametre des particules d, est inférieur a 0,6 um, les collisions entre les molécules du
fluide et les particules deviennent prépondérantes. Les particules quittent alors les lignes de
courant et suivent une trajectoire aléatoire qu’on nomme mouvement brownien (Figure 1-12).

La capture des particules pour ce phénomene est caractérisée par le nombre de Péclet Pe qui
correspond au mouvement convectif du fluide par rapport au mouvement diffusionnel des
particules, équation (1-15). Les modeles d’efficacité unitaire liés au mécanisme de diffusion
brownienne sont listés dans le Tableau 1-6 (Langmuir 1948; Stechkina & Fuchs 1966; Stechkina
et al. 1969; Kirsch & Zhulanov 1978; Lee & Liu 1982; Liu & Rubow 1990; Payet 1991; Natanson

1987; Davies 1973; Rao & Faghri

Avec:

1988; Kim et al. 2007).

_ 4Vf

Pe =
Dairr

dr: le diametre moyen des fibres (m)

Vr: la vitesse superficielle (m.s1)

Daig: e coefficient de diffusion (m?.s1)
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Tableau 1-6 - Expression de 'efficacité unitaire de diffusion 14 (Thomas 2001)

Auteurs

Expressions de 14

Langmuir (1948)

Stechkina, Fuchs (1)
(1966)

Stechkina, Kirsh,
Fuchs (2) (1969)

Stechkina, Kirsh,
Fuchs (3) (1969)

Kirsch (1978)

Lee, Liu (1) (1982)

Lee, Liu (2) (1982)

Liu, Rubow (1990)

Payet (1991)

Natanson (1987)

Davies (1973)

Rao, Faghri (1988)

Rao, Faghri (1988)

Wang et al. (2007)

1,7H, 3p %3

29H2p 23

29H,P7%% 4 0,624P,1

2,7p, %3
1
2,7Pe~2/3 [1 +0,39H,2 Pe3Kns| + 0,624P; "
1/3
2 6[ ] pPe=2/3
Hyy,
1—a 1/3
1,6[ ] Pe2/3
HKu
1—ay'/? (1—-a)P,
1,6[ ] Pe~?/3¢Cd Cd =1+0,388Kn; |—————=
Hyu + " H
_ _1/3
1 a] Pe=23cdcd’ Cd' =1+ 1,6[ )] 3Cd
Ku

1,7H,3p%3

1,5p;, %3

0,54

1- a] pe—092

489[

l1—«a

1/3
1 8[ ] Pe2/3

0,84Pe =043
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1.2.2.4.2 Interception directe

Ligne de

Trajectoire Particule
courant

\

Qre/

Figure 1-13 - Schéma du mécanisme d’interception directe

Ce mécanisme concerne les particules avec un diametre supérieur a 0,1 um. Les particules qui
suivent les lignes de courant peuvent étre interceptées par la fibre lorsque le diametre de la fibre
est plus grand que la distance entre le centre de la particule et la fibre (Figure 1-13).

Tableau 1-7 - Expression de I'efficacité unitaire d’'interception directe nr (Thomas 2001)

Auteurs Expressions de 7,
1 1

Yeh, Liu (1974) 2 2A+R)In(1+R)—(1+R)+ 1+R R]

: 1 1 2,86(2+ R)R
Kirsch (1978) ——+2(1+R)In(1+R) —(1+R) +—————

ZHKu[1+R+(+)n(+) A+R)+—F % Nyl

Lee, Liu (1982 06— R

ee, Liu (1982) " Hew L+R

Cai cité par Miecret
2’4 1/3 R1,75
(1989) ¢

R(R + 1,996Kn;)

Nantanson (1987)
H —1,996Kns(H + 0,5)

H =-0,7—-0,5lna

1—a R?

Liu, Rubow (1990) 06
" Hygy 1+R

an
Cr Cr=1+ 1,996T

Ce mécanisme est caractérisé par le nombre d’interception R, qui est le rapport entre le
diametre de la particule et le diameétre de la fibre, équation (1-16).

_dy (1-16)
-7
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Avec:
d, : Diametre de la particule (m)
dr: Diamétre de la fibre (m)

Le Tableau 1-7 résume les expressions des efficacités unitaires d’interception directe recensées
dans la littérature (Yeh & Benjamin Y H Liu 1974; Kirsch & Zhulanov 1978; Lee & Liu 1982;
Miecret & Gustavsson 1989; Natanson 1987; Liu & Rubow 1990).

1.2.2.4.3 Impaction inertielle

Ligne de

Trajectoire  Particule
courant

Figure 1-14 - Schéma du mécanisme d’impaction inertielle

Les particules avec un diametre supérieur a 1 pum peuvent acquérir une inertie suffisante qui
leur fait quitter les lignes de courant et suivre des trajectoires rectilignes. Ainsi, lors de
changement de direction trop brusque comme lors du passage pres d'une fibre, les particules
viennent alors en contact de la fibre (impact) et sont capturées par la fibre (Figure 1-14). La
capture par impaction est caractérisée par le nombre de Stokes Stk, qui est le rapport entre la
distance d’arrét de la particule et une longueur caractéristique de la fibre, équation (1-17).

Stk = CuppdpVs (1-17)
18udy

Avec:

Cu : Coefficient de correction de Cunningham

pp - Masse volumique de la particule (kg/m3)

dp : Diametre de la particule (m)

Vr Vitesse superficielle (m/s)

dr: Diameétre des fibres (m)

U : Viscosité dynamique de I'air (Pa.s)

Le Tableau 1-8 regroupe les différentes expressions d’efficacité unitaire d’'impaction inertielle
dans la littérature (Langmuir 1948; Ilias & Douglas 1989; Stechkina et al. 1969; Friedlander
1967; Gougeon 1994; Landahl & Herrmann 1949; Suneja & Lee 1974).

Tableau 1-8 - Expression de 'efficacité unitaire d’impaction inertielle n; (Thomas 2001)

Auteurs Expressions de 7;
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Langmuir (1948) Stk’
(1 + 0,555tk)?

Friedlander (1967) 0.0755tk5/5
Stechkina (1969) IStk
-_— I = (269 —28a%%?)R? — 27,5R?8
(2H,,)? ( “)
Gougeon (1994) 0,0334 Stk3/2
Landahl, Hermann Stk
(1949) Stk® + 0,77Stk? + 0,22

1,53 — 0,23 in(Re; ) + 0,0167(in(Re; )’ B

Suneja, Lee (1974) 1+
Stk
-4
Ilias, Douglas Stk + %
(1989)

1,031Stk® + (1,14 + 0,04044 In(Ref) Stk* + 0,01479 In(Ref) + 0,0213)

1.2.2.4.4 Forces électrostatiques

Ligne de

Trajectoire Particule
courant \

\

Figure 1-15 - Schéma du mécanisme de capture par des forces électrostatiques

Lorsque les particules ou les fibres sont chargées électro statiquement, des forces attractives
sont générées entre les particules et les fibres. Lorsque les forces attractives atteignent une
intensité suffisante pour mettre en contact une particule et une fibre, la particule est capturée
par la fibre.

La Figure 1-15 représente un exemple de capture de particules par des forces électrostatiques.
Selon que la particule ou la fibre est chargée, on distingue plusieurs forces attractives (Thomas
2001):
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— Une particule chargée et une fibre neutre : force image
— Une particule neutre et une fibre chargée : force de polarisation
— Une particule chargée et une fibre chargée : force coulombienne.

1.2.2.4.5 La sédimentation

En raison de la gravité, les particules les plus lourdes peuvent sédimenter. Ce mécanisme de
sédimentation concerne les particules avec un diametre supérieur a 10 um.

1.2.2.4.6 L'effet tamis

Les particules avec un diametre supérieur a la distance entre deux fibres se bloquent entre les
deux fibres : c’est I'effet tamis. Il concerne surtout les particules supérieures a 10 pm.

1.2.2.4.7 Efficacité unitaire globale d’'un filtre

Pour calculer l'efficacité unitaire globale 54 réunissant les trois principaux mécanismes,
plusieurs modeles existent. La plupart des auteurs proposent de sommer ces efficacités unitaires
en les supposant indépendants, d’autres ajoutent un terme lié a I'interaction entre la diffusion et
I'interception ngr (Stechkina et al. 1969), équation (1-18).
2
Nar = 1,24 HZ22 . R3Pe~05 (1-18)

Ku ou Fan

Les expressions de I'efficacité unitaire globale 1 sont résumés dans le Tableau 1-9 (Thomas
2001).

Tableau 1-9 - Expression de 'efficacité unitaire globale 7

Auteurs Expressions de 1:n Nd nr ni Nar
Gl\:lliset?\'/estsitn Ng + 0y +1; + 14  Davies Cai Surieej: ' Stechkina
Lee et Liu Ng + Ny Lee(t;t) Liu Lee et Liu
Rubow Na + 1y Rubow 11U et Rubow
Payet Ng + 1y Payet  Liu et Rubow
Gougeon Ng + 1, +n; Lee(t;t) Liu Lee et Liu Gougeon
Steecth;?na Na + Ny + 10 + Ny Ste(E}?il)dna Yeh et al. Stechkina  Stechkina
Kirzcl.h et Ng + Ny + Nar Kirsch Kirsch Kirsch

1.2.3 INTERET ET PERFORMANCES DES FIBRES SUBMICRONIQUES EN FILTRATION DE
L’AIR
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Pour montrer l'intérét théorique des fibres submicroniques en filtration de I'air, nous allons
nous appuyer sur les modeles décrits précédemment afin de réaliser 2 types de simulation.

La premiere simulation consiste a simuler I'efficacité de médias fibreux avec une perte de charge
constante de 100 Pa. Pour cela, nous fixons le diamétre moyen et la compacité du média fibreux
puis nous calculons I'épaisseur nécessaire afin d’atteindre la perte de charge de 100 Pa a l'aide
du modele de perméabilité de Jackson & James (Jackson & James 1986). Ensuite, nous simulons
I'efficacité a I'aide du modele d’efficacité de Gougeon (Gougeon 1994) en utilisant 1'épaisseur
nécessaire afin d'atteindre une perte de charge de 100 Pa. Les conditions des simulations sont
détaillées dans le Tableau 1-10.

La deuxiéme simulation consiste a simuler la perte de charge pour une efficacité constante de
80%. Pour cela, nous fixons le diametre moyen et la compacité du média fibreux puis nous
calculons I'épaisseur nécessaire afin d’atteindre une efficacité de 80% a l'aide du modéle
d’efficacité de Gougeon. Ensuite, nous simulons la perte de charge a l'aide du modele de
perméabilité de Jackson et James en utilisant I'épaisseur nécessaire afin d’atteindre une
efficacité de 80%. Les conditions des simulations sont détaillées dans le Tableau 1-10.

Tableau 1-10 - Conditions de simulations des performances de filtration

Conditions de simulations des performances de

filtration
Efficacité théorique Modéle d'efficacité de Gougeon (Tableau 1-9)
Modéle perte de charge Perméabilité de Jackson & James
Coefficient de Cunningham Coefficient de Rader, 1990 (Tableau 1-4)
Vitesse de filtration 5cm/s
Viscosité de I'air a 23°C 1,8 *10-5 Pas
Masse volumique de I'air 4 23°C 1,2 kg/m3
Libre parcours moyen de I'air 67,3 nm
Type de particules Particules de sel
Masse volumique de particules 2,170 kg/m3
Diametre des filaments de 0,23 10 pm
Compacité 7%

A partir de ces deux types de simulation, nous avons représenté l'efficacité en fonction du
diametre des filaments pour une perte de charge de 100 Pa (Figure 1-16), la perte de charge en
fonction du diamétre des filaments pour une efficacité de 80% (Figure 1-17). Ces deux
représentations montrent que lorsque le diameétre des filaments diminue les performances de
filtration augmentent. En effet, lorsque le diameétre des filaments baisse, I'efficacité, a taille de
particule constante, augmente pour une méme perte de charge et la perte de charge diminue
pour une méme efficacité, a taille de particules constante.

Méme si les performances augmentent constamment, les deux figures montrent qu’a partir de 2
um, 'augmentation des performances est de plus en plus importante a mesure que le diametre
des filaments diminue. Cela s’explique par l'effet de glissement qui est de plus en plus important
a mesure que le diametre des filaments diminue.
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100% - 350 4
Avec effet de glissement

Avec effet de glissement

90% - _——— i
Sans effet de glissement 300 | ---- Sans effet de glissement

80%

70% 250 -

60%

200
50% -

20% 150

30% 1 100 -

20%

Efficacité équivalente a iso perte de charge (%)
Perte de charge équivalente a iso efficacité (Pa)

10% Perte de charge : 100 Pa 50 - Efficacité : 80%
° Vy: 5cm/s d,:0,3 pum Ve 5cm/s dp:0,3 pum
0% T T T T T T T T T ) 0 . . . . . . . . . ,
00 05 10 15 20 25 30 35 40 45 50 00 05 10 15 20 25 30 35 40 45 50

Diameétre moyen des filaments (um) Diamétre moyen des filaments (um)

Figure 1-16 - Efficacité a iso perte de charge (100 Pa) en Figure 1-17 - Perte de charge a iso efficacité (80%) en

fonction du diamétre moyen des filaments avec et sans fonction du diamétre moyen des filaments avec et sans
effet de glissement. effet de glissement.
Vr=5cm/setdy=0,3 um Vr=5cm/setdy=0,3 um

En définitive, les deux simulations soulignent I'intérét de produire des médias fibreux avec des
fibres submicroniques.

L’utilisation de fibres submicroniques posséde d’autres avantages comme l'utilisation moins
importante de matiére premiére. Comme les performances sont plus importantes avec des fibres
ultrafines, moins de matiéres sont nécessaires pour atteindre les performances d'un média avec
des fibres conventionnelles. Dans le cas des nontissés ou la matiére premiére constitue le cofit
principal, cela peut représenter une baisse significative des colits (Wilson 2006; Barhate &
Ramakrishna 2007).
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1.3 ETAT DE L’ART DES METHODES DE FABRICATION DE
STRUCTURES AVEC DES FIBRES SUBMICRONIQUES

Nous avons mis en évidence que des médias fibreux a fibres submicroniques permettent
d’augmenter théoriquement les performances de filtration par rapport a un média fibreux
conventionnel. Dans cette partie, nous allons présenter et comparer les différentes méthodes de
fabrication de médias fibreux a fibres submicroniques.

De nombreuses entreprises ont investi le marché des fibres submicroniques aussi bien aux
Etats-Unis (Donaldson, Hills...) qu’en Asie (Toray, Finetex EnE...) ou encore en Europe (Mann-
Hummel, Elmarco...) afin de profiter des avantages offerts par les fibres submicroniques. Le
Tableau 1-11 regroupe les principales entreprises qui investissent dans la recherche et le
développement de fibres submicroniques regroupées par pays. Par exemple, Donaldson
Company Inc ajoute des couches de fibres submicroniques sur certains de ces filtres air moteur
afin d’augmenter l'efficacité initiale (Jaroszczyk et al. 2008) tandis que Hills Inc s’est spécialisé
dans la conception et la fabrication de procédé permettant d’obtenir des fibres submicroniques
(Hills 2016; Barhate & Ramakrishna 2007).

Tableau 1-11 - Entreprises dans le marché des fibres submicroniques

Entreprises Pays Adresse

Donaldson Company Inc. Etats-Unis https://www.donaldson.com/
Espin Technologies Inc. Etats-Unis http://www.espintechnologies.com
Hills Inc. Etats-Unis http://hillsinc.net/
Hollingsworth Co. Ltd. Etats-Unis f}l(t)tspe:igvr\r/lww.hollingsworth-

KX Industries Etats-Unis http://www.kxtech.com

US Global Nanospace Etats-Unis http://www.usgn.com/

Hohns Manville Sales Gmbh Allemagne http://www.jm.com

Mann Hummel Allemagne https://www.mann-hummel.com
Nanoval GmbH & Co. KG Allemagne http://www.nanoval.de

Japan Vilene Company Ltd. Japon http://www.vilene.co.jp

Teijin Fibers Ltd. Japon http://www.teijin.com

Toray Japon http://www.toray.com

Finetex EnE Inc. Corée du Sud http://www.ftene.com/

Nano Technics Co. Ltd. Corée du Sud /

Alhstrom Corporation Finlande http://www.ahlstrom.com
Elmarco République tchéque http://www.elmarco.com/

Esfil Techno Estonie http://esfiltehno.ee
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Les trois méthodes les plus utilisées actuellement pour le développement de fibres ultrafines
sont I'électrospinning, le procédé meltblown et 'utilisation de fibres bicomposantes. D’autres
techniques existent, mais elles restent a I’échelle du laboratoire (Template synthesis...) ou sont
encore en développement (rotor-spinning). Ces différentes technologies ou méthodes seront
détaillées dans la suite.

1.3.1 ELECTROSPINNING
1.3.1.1 Historique de l'électrospinning

Le début de I'electrospinning commence avec Morton et Cooley qui découvrent les bases du
procédé en 1902, notamment a travers deux brevets américains. Ensuite, Formhals dépose une
série de 9 brevets qui améliorent les conditions de fonctionnement du procédé d’électrospinning
afin de fabriquer des fibres fines. Néanmoins, les technologies de 'époque ne permettaient ni
d’optimiser le procédé ni d’obtenir des fibres submicroniques. En 1995, Doshi et Reneker (Doshi
& Reneker 1995) s’intéressent au procédé d’électrospinning et réussissent a obtenir des fibres
submicroniques. De plus, ils identifient un certain nombre d’applications liées au textile, au
génie médical ou encore aux membranes. C’est a ce moment, que le terme électrospinning est
utilisé et que I'utilisation de cette méthode se développe (Huang et al. 2003).

1.3.1.2 Principe de l'électrospinning

Le principe de I'électrospinning est de filer des filaments a I'aide d’une force électrostatique.
Classiquement, une tension est générée entre une seringue qui contient une solution de
polymere chargée et un collecteur conducteur. Lorsque la tension électrique atteint un seuil, le
polymere au bout de la seringue forme un cone de Taylor qui émet ensuite des jets vers le
collecteur. Les jets de polyméres s’accumulent alors sur le collecteur pour former un voile
d’électrospinning a fibres submicroniques (Doshi & Reneker 1995). Le schéma de la Figure 1-18
résume le fonctionnement du procédé d'électrospinning. Le plus souvent, les fibres s’accumulent
sur un support pour pouvoir étre ensuite manipulées. Les fibres submicroniques obtenues sont
le plus souvent comprises entre 40 et 500 pm.
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Figure 1-18 - Principe du procédé d’électrospinning
Afin d’augmenter la productivité, il existe différentes possibilités : augmenter le nombre de
seringues, créer plusieurs jets a partir d'une méme seringue, ou créer des systemes sans
seringue (Nayak et al. 2012).
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1.3.1.3 Variantes de I'électrospinning
1.3.1.3.1 Bubble-electrospinning

L’'innovation du bubble-electrospinning réside dans la création des jets de polymeéres. Au lieu
d’utiliser une seringue au bout de laquelle se forment un cone de Taylor puis des jets de
polymeres, ces derniers sont créés a la surface de bulles. Pour cela, un gaz est injecté dans une
solution de polymeére créant alors des bulles qui remontent en surface. Lorsque les bulles
atteignent la surface, des jets de polymeéres sont créés a partir de la couche de polymeéres a la
surface de la bulle. Avec cette technique, le nombre de jets n’est plus limité par le nombre de
seringues ce qui augmente la productivité (Nayak et al. 2012).

1.3.1.3.2 Electro-blowing

L’électro-blowing ressemble au procédé d’électrospining classique. La seule différence est la
présence d’injecteur d’air a la sortie de la seringue. L’air soufflé étire alors davantage les jets de
polymeres. Cela permet d'augmenter le débit de polymeres tout en ayant des filaments aussi fins
qu’avec un procédé classique (Nayak et al. 2012).

1.3.1.3.3 Utilisation de tube creux poreux cylindrique

Dans cette variante, un tube creux, cylindrique et poreux remplace les seringues. La solution de
polymere chargée est insérée au centre du tube puis traverse la paroi poreuse du tube. Lorsque
le polymere atteint I'extérieur du tube, il est soumis a un champ électrique et génére des jets de
polymeres. Afin de contrdler le nombre et la direction de jets de polymeéres, des passages
préférentiels d’écoulement de polymeres sont créés. Pour cela, une rangée de trous est percée a
intervalle régulier et est orientée vers le collecteur. Cette méthode permet d’augmenter le
nombre de jets de polymeéres et par conséquent la productivité (Nayak et al. 2012).

1.3.1.3.4 Injecteur microfluide

Dans ce systéme, un injecteur microfluide remplace la seringue. La solution de polymeéres
chargée est injectée dans une filiere composée de micros canaux au bout desquels se forment les
jets de polymeres lorsqu’ils sont soumis a une certaine tension. Ce systeme augmente le nombre
de jets de polymeres par rapport a un procédé d’électrospinning classique, mais nécessite une
filiere parfaitement dimensionnée (Nayak et al. 2012).

1.3.1.3.5 Roller electrospinning

Cette méthode propose d’utiliser la surface d’'un rouleau exposée a un champ électrique afin de
générer les jets de polyméres. Pour cela, un rouleau tourne dans un bac de solution de
polymeres chargée. De cette maniere, un c6té du rouleau s'imbibe de la solution de la polymere
tandis que 'autre coté s’expose au champ électrique et génere des jets de polymeres (Nayak et
al. 2012). La société Elmarco propose un procédé industriel qui se fonde sur cette méthode : le
Nanospider™ illustré a la Figure 1-19.
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Figure 1-19 - Photo d’un procédé industriel d’électrospinning Nanospider™

1.3.1.3.6 Melt electrospinning

Un des inconvénients du procédé d’électrospinning classique est l'utilisation de solvant pour
obtenir une solution de polymere. Une alternative au mélange solvant et polymere est de
chauffer directement le polymere pour qu’il soit suffisamment fluide pour créer des jets
d’électrospining. Cette méthode est seulement possible pour des polymeéres adaptés (Nayak et al.
2012).

1.3.2 MEDIAS FIBREUX A FIBRES DE VERRE OBTENUS PAR VOIE HUMIDE

Afin d’obtenir des fibres de verre, une formulation a base de silice est chauffée a 1500°C pour
rendre le verre suffisamment fluide et homogene. Puis, le verre fondu est extrudé, étiré, filé a
I'aide d’une filiére. Les filaments sont ensuite séchés a 800°C avant d’étre bobinés. Les filaments
de verre peuvent étre ensuite coupés en fibres courtes pour étre utilisés comme matiere
premiére (Loewenstein 1973).

Pour former un média fibreux, les fibres de verre obtenues sont assemblées en voie humide.
Pour cela, les fibres sont mises en suspension dans de l'eau. La suspension peut étre mixée,
mélangée afin d’étre homogénéisée ou nettoyée. Pour éliminer I'eau, une possibilité est de filtrer
la suspension a l'aide d'un filtre presse. Cependant, cette méthode génere des médias trop
compacts pour la filtration de l'air. Une deuxiéme possibilité consiste a sécher la suspension en
utilisant un four a air chaud sans compacter le média.

Une fois le voile formé, il doit étre consolidé. Selon les applications, des fibres thermoplastiques
liantes peuvent étre ajoutées a la suspension ainsi lors de I'étape de séchage les filaments vont
fondre et consolider le voile. Le controle de la quantité de fibres liantes et des conditions de
chauffage (température, utilisation d’'une calandre...) permet créer un média selon les propriétés
physiques souhaitées comme la perméabilité.

Une deuxiéme approche consiste a incorporer des additifs dans la suspension pour a la fois
consolider le média mais aussi augmenter sa résistance mécanique lorsque le média est sec.

Une troisiéme possibilité est d’appliquer une résine sur le média séché pour consolider mais
aussi le protéger de I'environnement extérieur (Hutten 2015; White 2006).
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Actuellement, la majorité des filtres a haute efficacité (HEPA) ou ultra faible pénétration (ULPA)
sont des médias fibreux a fibres de verre. En effet, leur diametre micronique ou submicronique
(<1 pm) et leur compacité élevée permettent d’atteindre des efficacités trés importantes. Par
contre, ces médias possédent une perte de charge élevée et s’obstruent (colmate) rapidement
(Hutten 2015).

D’un point de vue industriel, la production élevée de ce type de média peut atteindre 300 m/min
pour des largeurs de 5 m (Hutten 2015).

Un des inconvénients importants des fibres de verre sont leur toxicité. Suite a la mise en
évidence de la toxicité de 'amiante, les fibres de verre sont susceptibles d’étre cancérigenes (U.S.
Department of Health and Human Services 2004).

1.3.3 PROCEDE « NANO » MELTBLOWN
1.3.3.1 Historique du procédé meltblown

Le début de la technologie meltblown commence dans les années 50 ou Van A. Wente réussit a
créer des microfibres (<10 pm) au sein du Naval Research Laboratory. Le but était alors de créer
des microfibres afin de collecter les particules radioactives dans la haute atmosphére en réponse
aux essais nucléaires apres la Seconde Guerre mondiale.

Avant cette période, différentes technologies comme le spray gun, développé en 1939 par
Carlton Francis, existent, mais ne sont pas optimisées pour la création de microfibres. Malgré
I'approfondissement des recherches dans les années 40 par American viscose, Dow Chemical
Company ou encore Chemstrand Company (Monsanto aujourd’hui), les recherches ont été
jugées non intéressantes et abandonnées.

L’essor du meltblown a lieu dans les années 60 ou Esso Research and Engineering Company
(ExxonMobil Corp) comprend le réel potentiel des travaux de Van A. Wente. Au sein
d’ExxonMobil, Robert Buntin et Dwight Lohkamp abaissent le colit du procédé et augmentent
I’échelle de production. Par la suite, Exxon dépose le premier brevet du procédé meltblown
capable de produire des fibres microniques en polypropyléne.

Dans les années 70, Exxon montre le potentiel des fibres microniques dans de nombreuses
applications (filtration, hygiéne ...) et commence a vendre des licences d’utilisation du procédé
meltblown a des entreprises telles que Kimberley-Clark, Johnson & Johnson, James River, Web
dynamics, Ergon nonwoven. En paralléle, Exxon s’appuie sur des équipementiers tels
qu'Accurate Products et Reifenhauser pour réaliser les filieres et les accessoires. Exxon
concentre alors ses activités sur le développement de polymeéres adaptés au meltblown.

En 1983, Exxon s’associe a l'université du Tennessee a Knoxville en construisant un pilote
meltblown dédié a la recherche afin de maintenir 'amélioration et I'évolution de la technologie
meltblown. En 1989, ce laboratoire devient le TANDEC (Textiles and Nonwoven Development
Center) (Dutton 2008; McCulloch 1999).

Depuis 2000, des procédés bicomposants meltblown sont apparus et permettent de créer des
filaments bicomposants avec des configurations noyau/écorce (Figure 1-23 (a)) ou side-by-side
(Figure 1-23 (b)) (Zhang et al. 2004; Zhao et al. 2002).
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Plus récemment, des filieres dédiées a la production de fibres submicroniques ont été
développées (Hills 2016; Hammonds et al. 2014; Hassan et al. 2013). Le procédé meltblown est
alors appelé procédé « nano » meltblown.

1.3.3.2 Principe du procédé « nano » meltblown

Le procédé meltblown est présenté dans la Figure 1-20, il est composé de plusieurs étapes :
I'étape d’extrusion, I'étape de filage, I'étape d’étirage a chaud, I'étape de refroidissement et la
formation du voile (Bhat & Malkan 2006). Tout d’abord, des granulés de polymeres sont insérés
dans une extrudeuse, ils sont alors cisaillés a l'aide d’'une vis et soumis a un gradient de
température pour pouvoir étre fondus. Le polymeére fondu passe a travers des filtres afin de
retirer les impuretés et entre dans une pompe volumétrique. La pompe volumétrique controle le
débit du polymere et remplit la plaque de distribution de la filiere qui répartit uniformément la
matiére dans chacun des capillaires. Les filaments se forment alors en traversant les capillaires.
Le nombre et la densité des filaments dépendent de la taille et de la densité des capillaires de la
filiere. A la sortie de la filiére, deux injecteurs soufflent de I'air chaud. Les filaments sont alors
étirés et projetés sur un collecteur équipé d'un systeme d’aspiration afin de plaquer les fibres
sur le collecteur (Bhat & Malkan 2006).

Pompe
ExtrudeuseA Filtre  volumétrique Filtre Extrudeuse B

Air chaud

Air froid Filiere

Formation des filaments

Enrouleur Ji Formation du voile

/]
@ . / Collecteur

Figure 1-20- Schéma du procédé meltblown

La Figure 1-21 et la Figure 1-22 illustrent des observations MEB de structures meltblown en vue
de dessus pour deux grossissements. Sur ces images, les fibres sont réparties aléatoirement et
ont un diametre moyen inférieur a 1 pm.
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Figure 1-21 - Vue de dessus d’'une structure Figure 1-22 - Vue de dessus de fibres meltblown
meltblown
Un nombre de polymeéres important peut étre utilisé en meltblown méme si le polypropyléne est

principalement utilisé (Bhat & Malkan 2006). Le Tableau 1-12 regroupe les polyméres utilisés
en meltblown.

Tableau 1-12 - Polymeres Meltblown (Bhat & Malkan 2006; Dutton 2008)
Commun Autres

Ethyléne-acétate de vinyle (EVA),

Polypropyléne (PP) Ethyléne-alcool de vinyle (EVOH)
Polyethyléne (PE) Polytéréphtalate de butyléne (PBT)
tODVIZEZTr:IiD}E%I density polyéthylene (LLDPE, Polysulfure de phénylene (PPS)
Polystyréne (PS) Fluoropolymeres

Polytéréphtalate d'étylene (PET)

Polyurethane (PU) Acide polylactique (PLA)

Polyamide (PA6, PA66, PA11, PA12)
Polycarbonate (PC)

Avec le procédé meltblown, il est possible de produire des fibres submicroniques. Pour cela, des
filiéres « nano » dédiées ont été développées ces dernieres années. Le plus souvent, elles
permettent de travailler a des débits de polymeres plus faibles (densité de trous plus
importante) et a des débits d’air plus importants (air gap et setback plus petit) pour ainsi
produire des filaments plus fins. Il est possible de produire des fibres jusqu’a 300 nm (Hassan et
al. 2013; Hammonds et al. 2014).

1.3.4 FIBRES BICOMPOSANTES ILES-EN-MER
1.3.4.1 Historique de l'utilisation des fibres bicomposantes

Les fibres bicomposantes regroupent les fibres composées de deux polyméres différents. Les
premiéres fibres bicomposantes apparaissent au milieu des années 60. Par exemple, DuPont
utilisait des fibres bicomposantes cote-a-cote, nommeées « cantrese » avec deux types de nylons.
Dans les années 70, de nombreuses variantes émergent, notamment au Japon. Cependant, les
technologies permettant de créer ces fibres bicomposantes nécessitent 'utilisation de filieres
complexes rendant le procédé cher et peu fiable. C’est en 1989, avec I'émergence de filiere
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fondée sur un empilement de plaques, beaucoup plus simple qu’auparavant, que la fabrication
de fibres bicomposantes s'est développée (Hedge et al. 2004).

Il existe une multitude de formes de fibres. La Figure 1-23 résume les principales formes de
fibres bicomposantes : cote-a-cote (side-by-side) (a), noyau/écorce (sheath/core) (b), segmenté
(Pie Wedge) (c), segmenté creux (d), lles-en-mer (islands-in-the-sea) (e).

Figure 1-23 - Section de fibres bicomposantes

Les fibres cote-a-cote (Figure 1-23 (a)) permettent de « friser » les fibres. En effet, en utilisant
deux polymeéres qui ne refroidissent pas de la méme maniere, un des polymeres va se rétracter
davantage ce qui va faire courber la fibre et créer cet effet de frisage. D’autres effets physiques
peuvent étre mis en jeu pour générer ce frisage (Bhat & Malkan 2006; Hedge et al. 2004).

Les fibres noyau/écorce (Figure 1-23 (b)) permettent de combiner deux propriétés de
polymeres. Par exemple, les propriétés recherchées pour le polymere de surface (écorce) sont sa
capacité a se teindre, sa douceur ou encore sa brillance. Au contraire, pour le polymeére au centre
(noyau), les propriétés recherchées sont sa résistance ou son faible cofit.

Une autre application des fibres noyau/écorce est leur utilisation en tant qu’agent de liaison.
Lorsque le polymere extérieur (écorce) a une température de fusion plus faible que le polymere
au centre de la fibre (noyau), il suffit de chauffer un voile de fibres noyau/écorce a l'aide d'un
four ajusté pour faire fondre uniquement la partie extérieure (écorce). Le résultat est un
matériau plus rigide et plus résistant (Brunnschweiler et al. 2006; Hedge et al. 2004; Bhat &
Malkan 2006).

Les fibres segmentées (Figure 1-23 (c)) sont destinées a étre éclatées, c’est-a-dire séparer
chaque segment de la fibre segmenté. Pour cela, un procédé mécanique comme I'’hydroliage ou
I'aiguilletage peut étre utilisé. L'exemple le plus connu est le produit Evolon© qui associe des
fibres segmentées en polyamide et en polyester éclatées par hydroliage. Les fibres segmentées
peuvent étre creuses afin de faciliter 1'éclatement (Figure 1-23 (d)). Le nombre de segments
varie généralement entre 16 et 64 segments. (Brunnschweiler et al. 2006; Hedge et al. 2004;
Bhat & Malkan 2006).

Les fibres iles-en-mer (Figure 1-23 (e)) sont dédiées a la production de fibres submicroniques.
L’utilisation des fibres bicomposantes avec une étape de dissolution ou de séparation permet
d’obtenir des fibres submicroniques (Figure 1-24). La dissolution d'un composant d'une fibre
iles-en-mer est une méthode déja utilisée pour créer du cuir synthétique (Hiokki 1990) avec un
nombre d’lles compris entre 37 et 47 (Durany et al. 2009). Cependant, cette méthode nécessite
l'utilisation de solvant et d'une opération supplémentaire de dissolution. Afin de pallier a ces
inconvénients, une nouvelle méthode a émergé : I'hydrofracturation.
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Elle repose sur la création de fibres iles-en-mer par le procédé spunbond suivi d’'une étape de
fracturation de I'élément mer et d’'une étape de séparation de 'élément mer et les iles a de jets
d'eau haute pression du procédé d’hydroliage. Aujourd’hui, le nombre d’iles peut étre compris
entre 37 et 1200 (Brunnschweiler et al. 2006; Hedge et al. 2004; Hills 2016).
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Figure 1-24- Schéma d’une fibre iles-en-mer

1.3.4.2 Principe d’utilisation de fibres bicomposantes iles-en-mer afin d’obtenir
des fibres ultrafines
1.3.4.2.1 Formation des filaments bicomposantes iles-en-mer

La formation des filaments bicomposants iles-en-mer repose sur une filiere bicomposante
Hills©. Deux polymeres sont extrudés de maniere indépendante puis sont injectés dans une
filiere. Par un systéme de plaque de distribution, les flux de polyméres sont distribués et divisés
jusqu’a former des filaments iles-en-mer.

1.3.4.2.2 Développement d’'un média composé de fibres iles-en-mer

Pour créer un voile de fibres iles-en-mer, il y a deux possibilités. La premiére possibilité consiste
a fabriquer les fibres fles-en-mer a partir d’'un procédé de filage bicomposant. Puis, apres une
étape de convertissage qui transforme les filaments en fibres courtes, on forme un voile
composé de fibres fles-en-mer a 'aide d’'une carde (Brunnschweiler et al. 2006).

La deuxieme possibilité est de fabriquer directement un voile composé de filaments iles-en-mer
a partir d'un procédé spunbond bicomposant équipé d’une filiere adaptée a la création de fibres
iles-en-mer.

1.3.4.2.3 Séparation des iles et de la mer

Apreés la formation du voile spunbond avec des filaments bicomposants iles-en-mer, il faut
séparer les iles de la partie mer. Pour cela, deux méthodes sont utilisées, I'une chimique ou I'on
dissout I'élément mer et I'autre physique ou I'on fracture le filament pour séparer l'lle et la mer
(Figure 1-25).
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Voie chimique ) Voie mécanique

Dissolution de I’élément mer ) Hydro-fracturation

Exemple d’une fibre fles-
en-mer avec 37 iles

Figure 1-25 - Possibilité d’obtention de fibres ultrafines a partir de fibres bicomposantes iles-en-mer

Dissolution - voie chimique

La dissolution est une méthode chimique pour dissoudre I’élément mer et ainsi récupérer un
voile composé uniquement d'iles.

Le voile spunbond est trempé dans un bain de solvant a concentration et température contrélées
afin de permettre la dissolution. Aprés une étape de rincage et de séchage, on obtient un voile
composé uniquement d'iles (Wang et al. 2009; Fedorova & Pourdeyhimi 2009). Les polymeéres
adaptés a la dissolution peuvent étre solubles dans I'eau comme le PVA (Alcool PolyVinylique)
ou I’AQ48 (Polyester sulforé). D'autres polymeres nécessitent un solvant pour étre dissous (PA6,
PLA..) (B.Y. Yeom & Pourdeyhimi 2011; Zhang et al. 2004; Song 2002).

Fracturation par hydroliage - voie physique

L’autre méthode pour obtenir un voile avec des iles est d’'utiliser une méthode physique. Elle
peut provenir du procédé d’aiguilletage, ou I'impact des aiguilles va générer la rupture de
I'élément mer et libérer les iles, mais le procédé le plus souvent utilisé reste I'hydroliage
(Anantharamaiah et al. 2008; Durany et al. 2009).

La Figure 1-26 regroupe des images MEB de structures spunbond iles-en-mer fortement
fracturées par hydroliage. La Figure 1-26 (a) et (b) montrent respectivement montre une coupe
en section et une image vue de dessus. On peut noter quelques filaments non fracturés sur
chacune des images ainsi que toutes les fibrilles qui représentent les iles et la mer fracturée par
hydroliage.
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Figure 1-26 -Vue d’une structure spunbond iles-en-mer avec une fracturation par hydroliage importante (a) : coupe
en section (b) : vue de dessus

1.3.5 AUTRES METHODES.

D’autres méthodes existent pour créer des fibres ultrafines méme si elles restent pour la plupart
al’échelle du laboratoire (Nayak et al. 2012).

1.3.5.1 Le Rotor-spinning ou Force-spinning©

Le Rotor-spinning ou le Force-spining© est une nouvelle méthode de création de fibres
ultrafines. Le champ électrique du procédé d'électrospinning est remplacé par la force
centrifuge. Un réservoir liquide est placé au centre d’'une centrifugeuse munie de petits orifices.
En tournant, le polymére est éjecté de la centrifugeuse par les petits orifices, ce qui génére alors
des fibres submicroniques (Figure 1-27). Les filaments obtenus peuvent atteindre un diameétre
moyen de 200 nm. Les avantages de ce procédé sont une productivité plus importante, une
absence de champ électrique et une absence de solvant (Raghavan et al. 2013; Sarkar et al. 2010;
Lozano & Kamalaksha 2009; Lozano & Sarkar 2009).

Nanofibers

Liquid Material
Reservoir
A

(ol

Orifice

Figure 1-27 - Mécanisme de formation des fibres via le procédé force-spinning (Raghavan et al. 2013)

43



Chapitre 1: Etat de I'art des médias fibreux a fibres submicroniques en filtration de l'air

1.3.5.2 Template synthesis

Le principe de la méthode « Template synthesis » repose sur une membrane qui sert de moule
pour la création des fibres ultrafines. Tout d'abord, on ajoute des molécules ou particules a la
surface d'une membrane composée de pores submicroniques par différentes méthodes
(oxydation, injection...). Puis, en retirant la membrane par dissolution, on obtient des fibres
submicroniques (Figure 1-28) (Nayak et al. 2012; Li et al. 2006). Cette méthode permet
d’obtenir des diamétres moyens de 100 nm monodisperses, mais elle est peu productive et
nécessite des membranes calibrées.

Eletrodeposit Segmented Nanowires
ABABAB

Remove template to expose
free-standing segmented nanowires

Template removal

B
i

Fabricate Shell Materials

by Sol-gel, CVD, etc. Fabricate Core Materials
Sl o 8

Coelectrodeposit composite nanowires Remove template to expose
AB,

composite nanowires

Figure 1-28 - Schéma de formation de fibres ultrafines par la méthode Template synthesis (Liu 2016)

1.3.5.3 Self-assembly

La méthode Self-assembly s’appuie sur la capacité de certaines molécules a pouvoir s’assembler
entre elles sous certaines conditions. En créant les bonnes conditions, les molécules se
regroupent sous forme de fibres (Nayak et al. 2012). La Figure 1-29 illustre un exemple de
fabrication (Jun et al. 2006). Cette méthode présente I'avantage de pouvoir réaliser des fibres
entre 7 et 100 nm mais reste encore en développement et n’est possible qu’avec certains types
de molécules.
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Figure 1-29 - Schéma de formation de fibres ultrafines par la méthode Self-assembly (Jun et al. 2006)

1.3.5.4 Séparation de phase

La méthode de séparation de phase consiste a mélanger et a laisser reposer un mélange de
polymere et de solvant afin d’obtenir un gel polymeére/solvant. Pour obtenir une matrice de
filament, il suffit alors de dissoudre le solvant (Figure 1-30). Cette méthode permet de produire
des filaments entre 50 et 500 nm, mais il existe peu de polymeres adaptés. De plus, cette
méthode est encore en développement (Nayak et al. 2012; Ma & Zhang 1999).

Solvant

Gélification Retrait du
l solvant

Polymere l

N

Figure 1-30 - Schéma de formation de fibres ultrafines par séparation de phases

1.3.5.5 Drawing

La méthode «drawing» se fait en plusieurs étapes. Tout d’abord, une goutte de polymere
(associé a un solvant, ou pas) est déposée sur une plaque de silicium. Puis, une micropipette est
mise en contact avec la goutte avant de s'éloigner de la pipette. Le mouvement de retrait a pour
effet de créer un filament (Figure 1-31). En répétant l'opération plusieurs fois, on peut créer un
faisceau de fibres (Nayak et al. 2012). La technique permet d’obtenir des filaments entre 2 et
1000 nm, mais elle est longue et peu précise.
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Figure 1-31 - Schéma de formation de fibres ultrafines par la méthode Drawing

1.3.6 COMPARAISON DES METHODES

Dans un contexte de production industrielle, les principaux critéres pour sélectionner une
méthode de fabrication de médias fibreux a fibres submicroniques sont le nombre de polymeéres
utilisables, le diamétre des filaments, la productivité, la qualité des médias fibreux et le coft.
Pour cela, nous nous concentrerons sur I’électrospinning, le « nano » meltblown et I'utilisation
de fibres bicomposantes iles-en-mer fracturées par hydroliage. En effet, a 'exception de ces trois
méthodes, les méthodes a savoir le « template synthesis », « drawing », « self-assembly », « phase
separation » restent a I'échelle du laboratoire.

Le rotor-spinning ne sera pas abordé dans les comparaisons, car ses avantages et inconvénients
sont proches de I'électrospinning et que la technologie, bien que prometteuse, est encore en
développement.

Les médias a fibre de verre sont intéressants, cependant la tendance actuelle est de les
remplacer par des médias synthétiques qui sont plus versatiles et ne présentent pas de toxicité
pour 'homme (Hutten 2015).

Le nombre de polyméres

Le nombre de polymeéres utilisable est un critére important, car une grande diversité de
polymeéres permet un nombre d'applications plus important.

L’électrospinning permet d’utiliser un grand nombre de polymeres, notamment en voie solvant
ou le polymeére est mélangé a un solvant. La méthode « nano » meltblown et I'utilisation de fibres

bicomposantes iles-en-mer imposent un certain nombre de contraintes sur les polymeres
(thermoplastique, filable), ce qui réduit le nombre de polymeres utilisables. Mais, les polymeres
disponibles a savoir les polyoléfines, les polyesters ou encore les polyamides permettent de
répondre a de nombreuses applications.

Le diametre moyen des filaments
Toutes les méthodes présentées permettent 'obtention de fibres submicroniques, néanmoins

I’électrospinning permet d’obtenir les fibres les plus fines, entre 40 et 500 nm.
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Productivité

La productivité peut étre définie comme la quantité de médias fibreux produit (en masse, en
surface ou en longueur) par unité de temps.

L’électrospinning présente une productivité plus importante que les méthodes a I'échelle du
laboratoire, mais elle reste faible. En effet, malgré 'amélioration des méthodes pour augmenter
la productivité, 1'électrospinning fonctionne a faible vitesse et sur de faibles largeurs. Au
contraire, le « nano » meltblown et l'utilisation de fibres bicomposantes iles-en-mer fracturées
par hydroliage peuvent fonctionner a des vitesses élevées de production et sur des largeurs de
plusieurs metres(Nayak et al. 2012; Bhat & Malkan 2006).

De plus, les technologies « nano » meltblown et l'utilisation de fibres bicomposantes iles-en-mer
hydrofracturées peuvent étre insérées dans une ligne de production en continu alors que
I'opération d’électrospinning doit étre réalisée de maniere discontinue. En effet, elle fonctionne
sur des vitesses plus faibles et des largeurs moins importantes que les étapes en aval.

Afin d’augmenter la productivité, la manipulation du média fibreux doit étre simple. Lorsque les
fibres submicroniques se déposent sur un support, les fibres doivent y adhérer afin de faciliter la
manipulation du média fibreux (Brunnschweiler et al. 2006). Dans le cas de I'électrospinning,
I’adhésion entre les fibres et le support est faible, car les polymeres des fibres et du support sont
différents. Ainsi, la manipulation des médias fibreux d’électrospinning doit étre minutieuse sous
peine d’endommager le média fibreux. Au contraire, lorsque I'on associe des fibres « nano »
meltblown a un support, I'adhésion est plus importante, car le méme polymeére est utilisé pour
les fibres et le support.

Colt

L’installation d’'un procédé d’électrospinning nécessite d’'investir dans I'ensemble des éléments
du procédé. Par contre, les éléments principaux des machines «nano» meltbown ou de
fabrication de fibres bicomposantes iles-en-mer sont déja présentes dans l'industrie. Ainsi, faire
évoluer les procédés déja existants au sein d’'une entreprise afin de produire des fibres
submicroniques est plus économique pour une entreprise que d’intégrer une nouvelle
technologie.

Qualité du voile

La qualité du voile correspond a l'uniformité du média fibreux c’est-a-dire l'uniformité de
répartition des fibres au sein d'un échantillon (variation locale d’épaisseur, de compacité ou de
masse surfacique) et la distribution des diamétres des fibres. Cette problématique concerne tous
les médias fibreux.

Le procédé d'électrospinning dépose des fibres submicroniques sur un support sur une faible
épaisseur difficilement mesurable. Par conséquent, il est difficile de savoir si les fibres se sont
réparties de maniere homogene.

Pour les médias fibreux "nano" meltblown, 'observation de la répartition de matiere montre que
I'épaisseur, la compacité et la masse surfacique varient localement. De plus, les médias fibreux
meltblown possedent une dispersion (ou distribution) de diametre de filaments qui peut étre
importante. Ces différentes hétérogénéités affectent les propriétés de filtration.
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Tableau 1-13 - Comparaison des différentes techniques de fabrication de fibres submicroniques

e Gamme de
Productivité . . . Remarques
diametres typique

- Nombre important de polymeéres

Electrospinning Faible productivité 402500 nm , ,
- Nécessite un support
- Fibre courte
Média a base de - Potentiellement un risque pour la
. Productivité importante 800 a 1200 nm i u que pou
fibres de verre santé
- Peu versatile
Meltblown avec - Technologie présente dans
s Productivité importante 300 a 1000 nm .. . glep
filiére nano I'industrie
- Nombre de polymeres restreint
Spunbond iles-en- L. - Technologie présente dans
Productivité importante 30021300 nm
mer p I'industrie
Rotor-spinning Productivité importante 25522000 nm - Procédé en développement

- Procédé complexe
100 a 400 nm - Diametre des filaments ajustables
par la forme du moule

Template synthesis

Drawing 2231000 nm - Mauvaise uniformité

Self assembly 7 2100 nm - Procédé complexe

- Requiert peu de matériel

5024500
4 i - Peu de polyméres adaptés

Phase separation

L'utilisation de fibres bicomposantes iles-en-mer fracturées par hydroliage nécessite la
combinaison de plusieurs procédés qui induisent différentes hétérogénéités. Le produit final
présente alors des variations locales d’épaisseur, de compacité et de masse surfacique. De plus,
apreés la fracturation des filaments iles-en-mer, I'élément mer reste dans la structure. L’ensemble
n’est plus formé de fibres parfaitement cylindriques, mais d’'un mélange de fibres cylindriques
(iles) et résidus de mer. Ces hétérogénéités peuvent induire des comportements en filtration
différents.

En résumé, la comparaison des différentes méthodes montre qu’'a I'échelle industrielle,
I’électrospinning permet d'utiliser de nombreux polymeéres, d’obtenir des fibres tres fines
comparées au «nano» meltblown et a l'utilisation de fibres bicomposantes fles-en-mer
fracturées par hydroliage. Cependant, le «nano» meltblown et l'utilisation de fibres
bicomposantes iles-en-mer fracturées par hydroliage permettent de faire évoluer les procédés
déja existants a l'échelle industrielle tout en ayant une productivité plus importante que
I’électrospinning.

Le Tableau 1-13 résume les avantages et les inconvénients des différentes techniques de
fabrication des fibres submicroniques.
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1.4 CONCLUSION

A travers ce chapitre, nous avons abordé les généralités sur les médias fibreux, expliqué leurs
principales caractéristiques et exposé certaines de leurs applications en filtration de l'air. Puis,
nous avons présenté la théorie de la filtration de I'air en détaillant les mécanismes et les modéles
de perméabilité et d’efficacité. Ensuite, nous avons montré l'intérét théorique des fibres
submicroniques en filtration. Enfin, nous avons présenté et comparé les différentes méthodes et
technologies permettant de fabriquer des médias fibreux a fibres submicroniques.

En définitive, les médias fibreux a fibres submicroniques revétent un potentiel pour la filtration
de I'air. Parmi les technologies permettant de fabriquer des médias a fibres submicroniques, on
retrouve, le procédé d’électrospinning qui permet d’utiliser de nombreux polyméres et d’obtenir
des fibres submicroniques, mais présente certains désavantages : une faible productivité ou une
faible adhésion entre les fibres et le support.

Au contraire, les technologies « nano » meltblown et I'utilisation de fibres bicomposantes fles-
en-mer spunbond fracturées par hydroliage permettent d’avoir une productivité plus
importante, de pouvoir étre associées a d’autres procédés sur une méme ligne de production. De
plus, les principales infrastructures des technologies "nano" meltblown et d'utilisation de fibres
bicomposantes files-en-mer fracturées par hydroliage sont déja présentes dans le monde
industriel. Etre capable de faire évoluer les procédés afin de produire des fibres submicroniques
est plus économique que d'investir dans un nouveau procédé.
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Chapitre 2: ETUDE ET DEVELOPPEMENT DE
MEDIA A FIBRES ULTRAFINES A PARTIR DU
PROCEDE «NANO» MELTBLOWN

L’état de l'art des médias fibreux en filtration de I'air montre l'intérét d’utiliser des fibres
ultrafines. Dans cette partie, nous allons étudier et développer des médias a fibres ultrafines a
partir du procédé « nano » meltblown. Il se fonde sur le procédé meltblown « classique » auquel
est associée une filiére dite « nano » dédiée a la fabrication de fibres ultrafines. Cette nouvelle
filiere se différencie par sa géométrie. Par exemple, le diametre des capillaires est plus petit et
leur longueur est plus importante. Ainsi, bien que le procédé meltblown classique ait été étudié
depuis plusieurs décennies, les phénomenes qui ont lieu au sein du procédé « nano » meltblown
peuvent étre différents. L'objectif est donc de déterminer la stratégie optimale pour produire les
filaments les plus fins possible. En plus d’obtenir des fibres ultrafines, il est important que le
média soit de qualité acceptable c’est-a-dire posséder une hétérogénéité limitée. L’hétérogénéité
peut étre de deux types. Le premier type correspond a la polydispersion du diametre des
filaments tandis que le deuxieme type se rapporte a une hétérogénéité de répartition spatiales
filaments dans le voile (aspect nuageux du voile). Dans un premier temps, nous nous
focaliserons sur le premier type d’hétérogénéité c’est-a-dire la polydispersion du diameétre des
filaments. Dans un deuxiéme temps, nous analyserons ’hétérogénéité de répartition de matiere.
En paralléle de I'étude du diametre des filaments, nous étudierons I'évolution de la compacité
selon les parametres procédés, car bien qu’ils soient moins influents que le diamétre des
filaments, la compacité est une caractéristique importante pour évaluer la perte de charge et
I'efficacité.

En résumé, nous allons étudier les relations entre les parametres du procédé «nano »
meltblown et le diameétre moyen des filaments, la polydispersion des diameétres de filaments et
la compacité. Pour cela, nous commencerons par une description approfondie du procédé
«nano » meltblown qui détaillera les parametres clés et les phénomeénes mis en jeu lors du
procédé meltblown classique et « nano » meltblown. Ensuite, nous étudierons l'influence de
certains parameétres sur le diamétre moyen des filaments, la distribution des diameétres de
filaments et la compacité. A cet égard, nous étudierons d’une part les paramétres du procédé en
ligne tels que le débit de polymeére par capillaire de la filiere, le débit d’air primaire, la distance
entre la filiere et le collecteur (Die-To-Collector Distance = DCD), la température de filage et
d’autre part un parametre lié a la matiére premiére qui est la viscosité du polymeére a I'état
fondu.

50



Chapitre 2: Etude et développement de média a fibres ultrafines a partir du procédé «nano» meltblown

2.1 MATERIELS ET METHODES DE CARACTERISATION

2.1.1 DESCRIPTION DETAILLEE DU PROCEDE MELTBLOWN DU CETI EN
CONFIGURATION « NANO »

Comme mentionné dans la partie 1.3.3.2, le procédé « nano » meltblown peut étre divisé en
plusieurs étapes: I'étape d’extrusion, I'étape de filage, 'étape d’étirage a chaud, I'étape de
refroidissement et la formation du voile (Bhat & Malkan 2006). Pour rappel, la Figure 2-1
représente le schéma du procédé meltblown du CETI.

Pompe

! Extrudeuse A  Filtre Volumétrique Filtre

Air froid

Extrudeuse B !

Air chaud

Filiere

Formation des filaments

Enrouleur Formation du voile

.
O,

Figure 2-1- Schéma d'un procédé meltblown bicomposant

Collecteur
=

La premiére étape est 'extrusion du polymere. L’'objectif consiste a faire fondre les granulés de
polymeres pour obtenir un polymeére a I'état liquide qui peut étre filé. Pour cela, une extrudeuse
a vis est le plus souvent utilisée. Elle se compose d'un fourreau cylindrique régulé
thermiquement a I'aide de collier chauffant dans lequel une vis est mise en rotation. A l'intérieur
de l'extrudeuse, on distingue 3 zones : alimentation, compression et pompage. Dans la zone
d’alimentation, les granulés de polymeres sont introduits a I'aide d'une trémie au sein de
I'extrudeuse. Ils sont ensuite acheminés vers la zone de compression. Pendant ce trajet, les
granulés commencent a ramollir. Dans la zone de compression, le polymeére passe de I'état solide
a I'état fondu par la montée en température et les forces de cisaillements exercées par la vis
avant d’atteindre la zone de pompage. Dans la zone de pompage, le polymere fondu est mélangé,
homogénéisé en température et mis sous pression (Harold et al. 2013).

Apres cette étape, le polymere est convoyé jusqu’a la filiere a I'aide de pompes volumétriques. Le
réglage du débit de polymeére se fait alors par le réglage de la vitesse de rotation des pompes
volumétriques (Bhat & Malkan 2006).

51



Chapitre 2: Etude et développement de média a fibres ultrafines a partir du procédé «nano» meltblown

Angle de la filiere

Diamétre du
capillaire D (mm)

Figure 2-2 - Schéma détaillé d’une filiere meltblown

Une fois le polymeére fondu entré dans la filiere, il est distribué uniformément dans toute la
filiére a I'aide de plaques de distribution. Ces plaques de distribution ont également pour objet
de positionner deux polymeres provenant des extrudeuses soit en association cote-a-cote, soit
en association noyau-écorce. Le polymere fondu sous pression sort de la filiere par des
capillaires formant les filaments. De part et d’autre du capillaire, de I'air chaud soufflé a haute
vitesse (nommé air primaire) étire les filaments (Bhat & Malkan 2006), comme illustré a la
Figure 2-2. Cette figure représente une vue en coupe de la filiere meltblown. Lors de cette étape,
un phénomeéne de gonflement du filament en sortie de filiére parfois appelé « die swell » peut
apparaitre. En plus de ce phénomeéne, le diamétre de sortie du filament est présenté comme
instable. Par exemple, Beard et al., 2007, montrent que le diamétre varie trés rapidement, ce qui
peut parfois provoquer la rupture de ce méme filament. Cela est a 'origine de la polydispersion
des diametres de filaments meltblown.

Ensuite, I'étirage est réalisé par l'air chaud qui est soufflé a haute vitesse qui accélere les
filaments en sortie de filiere. Lors de I'étirage, les filaments refroidissent et cristallisent tout en
étant projeté sur un collecteur aspirant ou se forme le média (Bhat & Malkan 2006).

Nos études ont été réalisées sur un procédé meltblown Hills© pilote bicomposant donnant des
voiles de 50 cm de large (Figure 2-1). Il est composé de deux extrudeuses, ce qui permet de créer
des fibres bicomposantes. Pour nos études, le procédé a été utilisé en configuration
monocomposante, c’est-a-dire en utilisant le méme polymere dans chacune des extrudeuses. La
machine est équipée d’'une filiere « nano » composée d'une unique rangée de capillaires de 19,88
pouces (50,5 cm) avec une densité de capillaires de 100 capillaires par pouce (39 capillaires par
cm) et des diametres de capillaires de 0,125 mm. L’air gap et le set back ont été fixés a 0,254 mm
et 0,99 mm respectivement.
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2.1.2 PARAMETRES D’UNE FILIERE « NANO » MELTBLOWN

2.1.2.1 Capillaires : géométrie et densité linéaire
2.1.2.1.1 La géométrie des capillaires

Un capillaire correspond a un orifice circulaire par lequel s’écoule le polymeére en sortie de
filiére, il se caractérise par un diameétre D et une longueur L (Figure 2-2).

La diminution du diamétre des capillaires D accompagne la réduction du débit de polymeéres et
permet notamment de réduire la distance entre deux capillaires et donc d’augmenter la densité
linéaire de capillaires. Cela conduit a fabriquer un voile a densité de filament plus importante ce
qui améliore 'uniformité de répartition des filaments dans le voile (Dutton 2008; Bhat & Malkan
2006).

Une longueur de capillaire L importante induit un temps de séjour plus long du polymeére dans le
capillaire, ce qui permet de générer un écoulement de polymere plus uniforme et de réduire le
phénomene de gonflement et d’instabilité en sortie de filiere (Dutton 2008; Bhat & Malkan
20006).

Le ratio L/D correspond au rapport entre la longueur et le diametre du capillaire par lequel
s’écoule le polymeére en sortie de filiere. Hassan et al,, 2013, ont utilisé trois filiéres avec des
ratios L/D différents (30, 50 et 200). Selon eux, un ratio L/D important implique une résistance
mécanique plus importante des capillaires aux pressions internes de la filiere qui croissent
lorsque le débit de polymeére diminue. Cela permet donc de réduire le débit de polymere. Par
exemple, Hassan et al atteignent des débits de polymeére de 0,214, 0,0125 et 0,0022
g/min/capillaire pour respectivement les filiéres avec un ratio de L/D de 30, 50 et 200.

Une filiere « nano » se caractérise par des capillaires avec un diametre de capillaires plus petit
que pour une filiére « classique ». Par exemple, Hammonds et al., 2014, utilise une filiere
«nano » et « classique » avec respectivement un diametre de capillaire. de 25,4 pym et 254 um
pour les filieres « classiques ».

Un diametre de capillaire plus petit accroit les forces de cisaillement qui s’appliquent sur le
filament et augmente l'instabilité du diameétre du filament en sortie de filiére comme c'est le cas
avec les filieres "nano". Cependant, les filiéres « nano » possédent un ratio L/D plus important
qui permet de limiter cet effet (Dutton 2008; Bhat & Malkan 2006)

2.1.2.1.2 La densité linéaire de capillaire

Généralement, les filiéres meltblown possedent une seule rangée de capillaires. La densité
linéaire de capillaires dans la filiere s’exprime par le nombre de capillaires par pouce (Hole Per
Inch - HPI). Ainsi, une filiere classique posséde une densité de capillaires proche de 36
capillaires par pouce (14 capillaires par cm), une filiere dédiée a la production de fibres
submicroniques posséde une densité de capillaires proche de 100 capillaires par pouce (39
capillaires par cm) (Hassan et al. 2013; Hammonds et al. 2014).

En effet, pour un méme débit de polymére dans la filiére, plus le nombre de capillaires sera
important et plus le débit par capillaire sera faible. Par ailleurs, il est admis qu’en réduisant le
débit de polymere par capillaire, on réduit le diameétre des filaments (Dutton 2008; Bhat &
Malkan 2006).
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2.1.2.2 Géométrie de la filiere : angle de soufflage, « air gap » et « set back »
2.1.2.2.1 Angle de soufflage

L’angle de soufflage représente I'angle entre le systéme de soufflage d’air chaud (les couteaux) et
le capillaire (Figure 2-2). Dans la littérature, on identifie plusieurs configurations avec des angles
de 90°, 60° et 30°. L'angle influence le régime d’écoulement d’air en sortie de filiére. Lorsque
I'angle est faible (30°), les filaments ont tendance a vriller par petits groupes créant des paquets
de fibres. Le voile ainsi créé présente alors des hétérogénéités de répartition de matiére. Au
contraire, lorsque I'angle est important (90°), les filaments sont répartis de maniére aléatoire et
créent des voiles non homogeénes. De plus, lorsque I'angle est supérieur a 30° les filaments ont
tendance a se casser plus facilement. Un bon compromis semble étre un angle de 60° qui limite
la cassure des filaments et garantit une bonne répartition des filaments (Bhat & Malkan 2006;
Dahiya et al. 2004).

2.1.2.2.2 «Air gap »

L’ « air gap » correspond a la largeur de la fente entre les couteaux et la filiere par laquelle
s’écoule 'air primaire. Pour un méme débit d’air, plus I’ « air gap » est faible et plus la vitesse de
l'air est importante. Une premiére étude (Haynes 1991) suggére que la modification de la vitesse
de l'air par '« air gap » est négligeable par rapport a la modification du débit d’air. Ainsi,
modifier I'« air gap » ne modifie pas les filaments obtenus. Cependant, une étude plus récente
(Liu et al. 2009) montre le contraire : la diminution de I'« air gap » de moitié (0,6 a 0,3 mm)
réduit le diameétre des filaments de 16 um a 4 um environ. Il se peut que I'étude de Liu et al. ait
été réalisée avec une filiere meltblown plus récente pour laquelle I'«air gap » modifie
significativement la vitesse de I'air par rapport aux débits d’air. Par principe physique, pour un
méme débit d’air, lorsque I’ « air gap » est divisé par deux, la vitesse augmente deux fois plus ce
qui crée un étirage plus important et donc des filaments plus fins. L'« air gap » permet en fait de
régler une gamme de vitesse d’air pour une plage de débits donnés.

Dans le cas des filieres « nano », 'air gap est plus petit (par exemple, 0,254 mm au lieu de 1,52
mm). Ainsi, pour un méme débit d’air primaire, la vitesse d’air sera plus importante avec une
filiere « nano » que « classique ». Cela implique donc un étirage plus important possible dans le
cas d’une filiere « nano ». Cependant, les limites de cette hypothése restent a vérifier.

2.1.2.2.3 « Set back »

Le « set back » correspond a la distance entre 'extrémité du capillaire et la sortie de la filiere
(face intérieure des couteaux). C'est dans cette zone que le polymeére filé et I'air primaire sont
mis en contact. Lorsque I'extrémité du capillaire est a 'extérieur de la filiere c’est-a-dire un "set
back" inférieur a 0, les turbulences sont moins importantes, mais la vitesse du filament est plus
faible (Krutka et al. 2004).
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2.1.3 PRINCIPAUX PARAMETRES ETUDIES DU PROCEDE MELTBLOWN

T

Débit de polymeére (g/min/capillaire) ———>

Température de filage (°C)

Débit d’air primaire (m3/h)

Température air primaire (°C)

Température de filiere (°C)

Distance entre la filiere et le collecteur- DCD (cm) ——

Vitesse du collecteur (m/min) — 5

Aspiration du collecteur (%) 4 \\ \I/ |/

Figure 2-3 - Principaux parameétres étudiés du procédé meltblown

2.1.3.1 Débit de polymere

Le débit de polymere désigne la quantité de matiere filée par unité de temps. Il est le plus
souvent exprimé en fonction du nombre de capillaires ou de trous de la filiére. La diminution du
débit de polymeéres permet de réduire le diametre de filament (Hassan et al. 2013; Chen et al.
2005; Marla et al. 2009; Bo 2012; Bansal & Shambaugh 1998) ainsi que la masse surfacique
(Bhat & Malkan 2006).

Le débit de polymeéres par capillaire influe directement sur les contraintes subies par le
polymere en sortie de filiere ainsi il peut jouer un réle dans l'instabilité du diameétre des
filaments et peut influencer la polydispersion des diametres de filaments (Bear et al. 2007).

L’utilisation d’une filiére « nano» s’accompagne d’une réduction significative du débit de
polymeére et par extension le diameétre des filaments. Hassan et al,, 2013, et Hammonds et al,,
2014, atteignent des diameétres de filaments inférieurs a 1 pm en utilisant des débits de
polymeres par capillaire extrémement faibles (respectivement 0,025 et 0,0022
g/min/capillaire).

2.1.3.2 Température de filage et de la filiére

La température de filage représente la température du filament en sortie de filiére. La
température de filiere correspond généralement a la température de filage. Les températures de
filage sont notamment différentes dans le cas de I'association de deux polymeéres en mode
meltblown bicomposant. Pour des raisons techniques, les études se focalisent sur I'influence de
la température de la filiére plutot que sur la température de filage. La température de filage doit
étre suffisamment importante pour qu'il soit fluide et donc filable, mais suffisamment faible
pour éviter toute dégradation du polymere (Bhat & Malkan 2006). Les études montrent aussi
qu'une augmentation de la température de filage ou de la filiére diminue le diameétre des
filaments.
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En effet, une température importante signifie un polymere plus fluide (moins visqueux). Les
filaments produits s’étirent alors davantage d’ou I'obtention de filaments plus fins (Bo 2012;
Bresee & Qureshi 2006; Lee & Wadsworth 1990; Choi et al. 1988; Bansal & Shambaugh 1998).

2.1.3.3 Température et vitesse de I'air primaire
2.1.3.3.1 Température de I'air primaire

La température de I'air primaire correspond a la température de I'air soufflé en sortie de filiére.
La chaleur fournie par 'air permet de maintenir les filaments dans un état fluide plus longtemps
garantissant un étirage important. Selon les polymeéres, les tendances peuvent étre différentes.

Dans le cas du PLA, une augmentation de la température augmente le diameétre des filaments
puisque les polymeres tendent a se coller entre eux créant un diametre de filament plus
important (Liu et al. 2009). Dans le cas du PP, Bo, 2013, note une diminution du diametre des
filaments lorsque la température de I'air augmente contrairement a Bansal et Shambaugh, 1998,
qui observent peu de différences.

2.1.3.3.2 Vitesse de I'air primaire

La vitesse de l'air primaire dépend du débit d’air et de I’ « air gap », et constitue la principale
source d’étirage des filaments. En effet, 'air soufflé accélere les filaments réduisant le diameétre
des filaments. Cette tendance est observée dans de nombreuses études (Hammonds et al. 2014;
Milligan et al. 1992; Bresee et al. 2005; Han et al. 2013; Bresee & Qureshi 2002; Chen et al. 2005;
Lewandowski et al. 2007; Marla et al. 2009; Choi et al. 1988; Bo 2012; Bansal & Shambaugh
1998).

Néanmoins, a partir d'une certaine vitesse d’air primaire, les filaments se brisent et peuvent étre
éjectés de la structure : c’est le phénomene de « fly ». (Bresee & Qureshi 2002). Ce phénomeéne
limite le diametre minimum atteignable dans certains cas (Hassan et al. 2013).

Bresee et Qureshi, 2006, suggerent que 'augmentation de la vitesse de I'air primaire implique
une distribution de diametre plus importante, car les turbulences augmentent lorsque la vitesse
d’air primaire est trop importante.

Dans le cas d’une filiére « nano » meltblown, Hammonds et al, 2014 remarquent une faible
influence de la vitesse de l'air sur le diameétre des filaments. Ils expliquent ce phénomene par le
faible diametre des filaments qui implique un refroidissement rapide et donc un étirage
maximum qui est atteint rapidement peu importe les conditions des procédés.

2.1.3.4 Distance entre capillaire et collecteur (DCD)
Souvent nommée DCD par raccourci, ce parametre correspond a la distance entre la filiére et le

collecteur (Die-to-Collector Distance). Pendant ce trajet les filaments s’étirent et s’entremélent
tout en refroidissant et cristallisant.
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A priori, 'augmentation de la DCD suggere une zone d’étirage plus longue ce qui pourrait étre
favorable a une réduction du diametre. Cependant, de nombreuses études montrent que I'étirage
d( a 'accélération a lieu entre 0 et 6 cm de la filiére. Ainsi augmenter la DCD au-dela de 6 cm ne
permet pas de diminuer significativement le diametre des filaments (Bansal & Shambaugh 1998;
Chen et al. 2005; Marla et al. 2009; Lee & Wadsworth 1990; Hammonds et al. 2014). Toutefois,
pour des cas ou les filaments ont un diameétre supérieur a 6 pm, 'augmentation de DCD permet
de réduire le diameétre des filaments jusqu’a 6 um (Bresee & Qureshi 2006; Bresee & Ko 2003;
Bo 2012).

Dans le cas d’'une filiere « nano» meltblown, Hammonds et al., 2014, n’observent aucune
influence de la DCD sur le diameétre des filaments sauf dans un cas. En effet, dans ces travaux,
pour un débit d’air primaire faible (0,8 m3/min), le diametre des filaments diminue de 1,7 a 0,5
um lorsque la DCD augmente de 10 a 50 cm. Cependant, il n’avance pas d’hypothése pour
expliquer ce phénomeéne.

Enfin, Bresee et Qureshi, 2002, remarquent que 'augmentation de la DCD permet de réduire le
phénomene de «fly». Selon eux, les filaments s’entremélent davantage lorsque la DCD
augmente, ce qui permet d’éviter aux fibres d’étre éjectées de la structure.

L’augmentation de la DCD modifie I'organisation des fibres. Ainsi, 'augmentation de la DCD crée
une structure avec des pores plus grands (Hammonds et al. 2014; Lee & Wadsworth 1990) et
une compacité plus importante qui induisent une perméabilité a I'air plus importante (Bhat &
Malkan 2006).

Puis, 'augmentation de la DCD modifie aussi la cristallisation et donc les performances
mécaniques (Hammonds et al. 2014).

Les tendances répertoriées a travers les différentes études sont a nuancer par le fait que les
relations ne sont pas linéaires ainsi selon le domaine étudié, les résultats peuvent étre trés
différents. De plus, la nature de polymeére peut jouer un réle. Avec une masse moléculaire plus
importante, la DCD peut influencer les résultats de maniere différente.

2.1.3.5 Vitesse du collecteur et taux d’aspiration sous collecteur
2.1.3.5.1 Vitesse du collecteur

La vitesse du collecteur correspond a la vitesse du tapis ou du cylindre collecteur en fin de
procédé meltblown. Elle permet notamment d’ajuster la masse surfacique de la structure créée.
Pour un méme débit de polymere, 'augmentation de la vitesse du collecteur réduit la masse
surfacique de la structure meltblown produite (Bhat & Malkan 2006).

Qureshi, 2001, étudie précisément l'influence du collecteur sur la structure finale. 11 montre
qu’'une zone de turbulence est créée au-dessus du collecteur. L’augmentation de la vitesse
modifie alors la répartition des filaments dans la structure. Par exemple, les filaments sont
orientés préférentiellement dans le sens machine.

Une étude de Marla et al.,, 2009, décrit une baisse légére du diametre du filament lorsque la
vitesse du collecteur augmente a des DCD inférieurs a 20 cm.
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2.1.3.5.2 Aspiration du collecteur

L’aspiration sous le collecteur permet de répartir et plaquer les fibres sur le collecteur de
maniére uniforme. Bresee et Qureshi, 2002, montrent en particulier que 'augmentation de
I'aspiration diminue le phénomeéne de « fly ».

2.1.4 CHOIX ET PROPRIETES DES POLYMERES UTILISES
2.1.4.1 Nature des polyméres

La nature de polymeére désigne I'organisation et la composition des monomeres qui forment le
polymeére. L’étirage, le refroidissement et la cristallisation du polymeére pendant I'étape de filage
sont liés a la structure, aux interactions et a la distribution des chalnes moléculaires. Par
exemple, une distribution restreinte des masses moléculaires permet de réduire I'élasticité des
filaments et d’augmenter la résistance des filaments lors de I'étape d’étirage. Au contraire,
lorsque la distribution est trop large, les filaments sont plus élastiques et moins résistants, les
filaments rentrent alors en résonance provoquant la rupture des filaments. Chaque polymere
nécessite donc des réglages adaptés lorsqu'il est utilisé en meltblown (Bhat & Malkan 2006;
Harold et al. 2013).

2.1.4.2 Viscosité a I'état fondu du polymere

La viscosité a I'état fondu du polymére constitue une des principales propriétés utilisées pour
sélectionner un polymere dans le cadre du procédé meltblown. En effet, cette technologie
nécessite des polymeres peu visqueux (plus fluides) a I’état fondu que les procédés spunbond ou
de filage classique (Dutton 2008; Bhat & Malkan 2006).

Pour évaluer la viscosité a I’état fondu, il existe plusieurs indicateurs comme le Melt Flow Index
(MFTI), la viscosité relative ou encore la viscosité intrinséque. Dans le cas du polypropyléene (PP),
polymere le plus utilisé en procédé meltblown, le MFI est principalement utilisé (Bhat & Malkan
2006). 1l est aussi appelé Melt Flow Rate (MFR), Melt Index (MI), indice de fluidité a chaud ou
encore grade. Il représente la quantité de matiere qui s’écoule d’'une filiére calibrée par unité de
temps a la température de mise en ceuvre du polymeére sous une contrainte fixée.

Il s’exprime en gramme par 10 min pour une température et une contrainte donnée par la
norme [S0-1133:2011. Par exemple, dans le cas du PP, la température est fixée a 230°C pour une
contrainte de 2,16 kg.

Depuis les années soixante, la maitrise des procédés de synthéses a été grandement améliorée
ainsi la viscosité a I'état fondu des polypropylenes (PP) a chuté. En utilisant le MFI comme
indicateur de la viscosité, le MFI est passé de 12,7 a 1800 g/10 min (Choi et al. 1988; Dutton
2008). En premiére approche, utiliser les polyméres les moins visqueux possible a I'état fondu
(MFI élevé) semble intéressant car il permet de réduire le débit de polymere en amont et d'étirer
davantage les filaments. Cependant, moins le polymeére est visqueux a I'état fondu (MFI élevée)
et moins il est résistant mécaniquement. En effet, pour diminuer la viscosité a I’état fondu d'un
polymere, les chalnes moléculaires sont réduites au maximum, diminuant les performances
mécaniques (Nayak et al. 2013; Bhat & Malkan 2006). Une des conséquences directes est la
limitation de I'étirage des filaments.
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L’'indicateur MFI présente des défauts. Par exemple, les polymeres sont des fluides non-
newtoniens ; un changement de contrainte de cisaillement induit une modification de la
viscosité.

Ainsi, le MFI représente la viscosité a I'état fondu du polymeére pour une unique contrainte de
cisaillement qui peut étre éloignée des contraintes subies par les filaments lors du procédé
meltblown. Une mesure de la viscosité a 'aide d’'un rhéomeétre capillaire permet d’avoir la
viscosité du polymeére en fonction de la contrainte de cisaillement. Ce type de graphique permet
de comparer les polymeres entre eux. De plus, I'idéal serait de pouvoir mesurer la viscosité
élongationnelle des polymeéres afin d’évaluer leur comportement lors de 1'étape d’étirage.
Cependant ces mesures sont difficiles et nécessitent des équipements spécifiques. Ainsi, nous
nous limiterons au MFI comme indicateur de la viscosité a I'état fondu.

2.1.5 METHODES DE CARACTERISATIONS DES MEDIAS FIBREUX
2.1.5.1 Masse surfacique, épaisseur et compacité

Pour mesurer la masse surfacique, 5 échantillons circulaires de 100 cm? prélevés aléatoirement
a I'aide d'un James Heal ont été pesés sur une balance Sartoriux AX224 avec une précision de
0,01 g. Les 5 valeurs ont été moyennées pour déterminer la masse surfacique.

Pour mesurer I'épaisseur, 5 échantillons prélevés aléatoirement ont été placés entre une plaque
de métal et un pied presseur de 25 cm? exercant une pression de 0,1 kPa. Aprés un temps de
contact de 10 secondes, la distance entre la plaque et le pied presseur est mesurée. Les 5 valeurs
sont alors moyennées pour déterminer I'épaisseur du média.

La compacité est déterminée a partir de la masse volumique du polymere a température
ambiante de I'épaisseur et de la masse surfacique selon I'équation (1-1).

2.1.5.2 Diameétre moyen des fibres

6.0kV 11.9mm x2.00k SE(M) 6.0kV 11.9mm x4.00k SE(M)

(a) (b)

Figure 2-4 - Image MEB d’'une méme structure meltblown a différents grossissements
(a) x2000 (b) x4000
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Le diametre moyen des filaments est mesuré a I'aide d'image MEB a un grossissement de 2000
(Figure 2-4-(a)) ou 4000 (Figure 2-4 (b)) selon le diametre des filaments. Les images MEB ont
été réalisées sur un MEB de la marque JSM 6490LV de la société JEOL au LRGP.

Pour chaque échantillon, nous avons réalisé 5 images MEB et mesuré un minimum de 20
diametres de filament par image avec le logiciel Image ] de NIH..

Pour cela, nous avons tracé une diagonale de part et d’autre de I'image puis nous avons mesuré
le diameétre de chaque filament en contact avec la diagonale. De cette maniére, nous mesurons
un minimum de 100 diametres de filaments par échantillon. Cela nous permet alors d’obtenir la
distribution des diameétres de filaments et d’en déduire un diameétre moyen. La Figure 2-5
représente 3 exemples de distribution des diameétres de filaments associés a une image MEB de
I’échantillon.

Log-normale

50 Empl  -03451
Echelle 04696
N 29

Effectif

), 03 12 16 20 24
5kV X2,000 10pm Diamétre des filaments (pm)

Empl 04248
Echelle 04014
N 191

Effectif

Sl

5kV X2,000 10pm Diamétre des filaments (m)

2 3 4 5 13

50 Empl  -0.2147
Echelle 05756
N 156

Effectif

—_— 0,75 1,50 225 3,00 375 4,50
5kV X2,000 10pm Diamétre des filaments (am)

Figure 2-5 - Exemples de distribution de diametre de filaments pour trois structures meltblown
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Pour les 3 cas, on remarque que la distribution n’est pas gaussienne, mais qu’elle possede une
queue orientée a droite. Dans ce cas, la moyenne arithmétique et I'écart type ne sont pas
représentatifs de la distribution (diamétre moyen et amplitude de la distribution).

Ici, nous leur préférons la médiane du (ou diamétre médian) qui est la valeur qui coupe la
distribution en deux parties égales et I'espace interquartile /Q qui représente 1'écart entre le 1er
quartile (valeur de la série qui sépare les 25% valeurs les plus faibles des autres valeurs plus
importantes) et le 3eme quartile (la valeur de la série qui sépare les 75% les plus faibles des
valeurs plus importantes) pour évaluer respectivement le diamétre moyen et 'amplitude de la
distribution. En effet, la médiane duy et 'espace interquartile /Q ne sont pas influencés par le fait
que la distribution soit orientée a droite ou a gauche et constituent donc des valeurs plus
représentatives. Afin de comparer les échantillons avec des médianes du différentes, nous avons
calculé un coefficient de variation CV% selon I’équation (2-1). Cet indicateur est souvent utilisé
pour comparer 'amplitude de plusieurs distributions de diameétres de filaments (Tan et al.
2010).

CV% = o (2-1)

Certains auteurs (Singha et al. 2012; Tan et al. 2010) assimilent la distribution a une loi log
normale. Cependant, un certain nombre d’échantillons s’éloigne des lois log-normales comme a
la Figure 2-5 (b). Ainsi, nous avons privilégié la médiane dy au diamétre moyen géométrique.
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2.2 ETUDE DES PARAMETRES DU PROCEDE MELTBLOWN
2.2.1 OBJECTIFS DES ESSAIS

L’objectif est de concevoir des médias « nano » meltblown avec les fibres les plus fines possible.
Une des idées les plus simples est de tester toutes les configurations possibles offertes par le
procédé meltblown et déterminer alors les conditions permettant d’obtenir des fibres ultrafines.
Cependant, cette méthodologie n’est pas applicable au procédé meltblown qui posséde
beaucoup trop de parametres (débit de polymeéres, débit d’air, DCD, température de polymere,
vitesse du collecteur...). Expérimenter toutes les configurations nécessiterait un nombre
d’expériences et une quantité de temps excessivement élevés.

Une autre possibilité est de sélectionner les parametres du procédé les plus influents avec le
minimum d’expériences ; puis, une fois les parametres les plus influents identifiés, étudier leurs
influences plus précisément avec un plan d’expériences plus accompli. C’est cette méthodologie
que nous avons choisie et développée.

Pour cela, nous avons adopté une méthodologie par plan d’expériences qui permet d’étudier
'effet d’'un ou plusieurs facteurs (parametres du procédé) selon plusieurs niveaux (modalités)
sur plusieurs réponses (caractéristiques des structures telles que le diametre moyen des
filaments ou la compacité). L'avantage de cette méthodologie est qu’elle minimise a la fois le
nombre d’expériences a réaliser et permet d’étudier les interactions entre les facteurs sur une
réponse.

2.2.2 PLAN D’EXPERIENCES PRINCIPAL PLEX1

Pour la réalisation du plan d’expériences principal (PLEX1), nous avons utilisé un polypropyléne
(PP) avec une viscosité a I'état fondu intermédiaire (MFI de 1200 g/10 min a 230°C et une
contrainte de 2,16 kg). Ses caractéristiques sont résumées dans le Tableau 2-1.

Tableau 2-1 - Caractéristiques polymeéres meltblown utilisées pour I'étude de l'influence des parametres en ligne sur
les caractéristiques de structures

Température de fusion Melt flow index MFI

Polymeére Référence Fournisseur C) (g/10 min) 2 230°C

PP Borflow HL512FB Boréalis 158°C 1200

A partir de la revue bibliographique précédente, nous avons sélectionné 4 paramétres procédés
en ligne et 3 caractéristiques de structure pour notre étude. Les 4 parametres procédés en ligne
sont le débit de polymeres, le débit d’air primaire, la DCD et la température de filage et les 3
caractéristiques de structures sont le diametre moyen des filaments qui correspond, ici, a la
médiane de la distribution des diameétres des filaments, le coefficient de variation de la
distribution des diametres de filaments selon I'équation (2-1) et la compacité du matériau. La
Figure 2-6 résume la démarche du plan d’expériences.
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Paramétres étudiés Caractéristiques étudiées
N Polymére ——>
Matiere y
premiére Viscosité a I'état fondu ——>
—> Masse surfacique
Nbr de trous —]
s Air gap —]
Filiere .
Set back —>; ——> Epaisseur
L/ —> Propriétés
s \ Diamé
Débit de polyméres —>) 2 |am.etre moyen de
des filaments structures
Débit d’air primaire ——
DCD —> N D.|str|!out|on de‘s
Paramétre Température de filage ——> diametres de filaments
en ligne
Température de la filiere — [—> Compacité
Aspiration du collecteur ——>
Vitesse du collecteur ——>) —> Cristallinite

Figure 2-6 — Démarche d’étude de 'influence des parametres en ligne sur les caractéristiques de structures

D’apres la méthodologie des plans d’expériences, le choix des niveaux des facteurs doit couvrir
une amplitude la plus grande possible. Ainsi, lorsque cela a été possible, nous avons choisi la
valeur maximum et minimum comme pour le débit de polymére, la DCD et la température de
filage. Dans le cas de la DCD, nous avons choisi 3 niveaux, car la DCD influence de maniére non
linéaire, théoriquement, le diametre des filaments et la compacité.

Pour le débit de polymere, nous avons choisi un débit de polyméres minimum et maximum de,
respectivement, 0,03 et 0,075 g/min/capillaire qui sont les débits atteints pour la vitesse de
pompes volumétriques minimum et maximum avec du polypropyléne.

Pour la DCD, nous avons choisi la DCD minimum de 8 c¢cm, une DCD intermédiaire 16 cm et la
DCD maximum de 24 cm.

Pour la température de filage, nous avons choisi la température minimum pour que le PP utilisé
soit processable a savoir 240°C et une température de 255°C comme température maximum.
Au-dela de 255°C, le risque de dégradation devient trop important.

Pour le débit d’air primaire, nous n’avons pas choisi le débit d’air primaire minimum et
maximum du procédé, car un débit minimum de 0 m3/h n’a pas de sens et un débit d’air primaire
de 600 m3/h (débit d’air maximum) casse les filaments avant que le média ne se forme. Ainsi,
nous avons fixé un débit d’air primaire minimum de 150 m3/h (25% du débit d’air maximum) et
un débit d’air primaire maximum de 300 m3/h (50% du débit d’air maximum). Nous avons
privilégié 'utilisation du débit d’air primaire comme indicateur plutot que la vitesse d’air, car
I'air gap ne varie pas pendant nos essais. Le Tableau 2-2 résume les différents niveaux pour les 4
facteurs.

Tableau 2-2 - Niveaux des facteurs du plan d’expériences

Niveau Niveau Niveau
Facteurs A . S .
minimum intermédiaire maximum
Débit de polymeéres (g/min/capillaire) - x1 0,03 / 0,08
Débit d'air primaire (m3/h) - x2 150 / 300
DCD (cm) - x3 8 16 24
Température de filage (°C) - x4 240°C / 255°C
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Nous avons donc développé des médias « nano » meltblown a partir d'un plan factoriel complet
avec 3 facteurs a deux niveaux (débit de polymeéres, débit d’air primaire et température de
filage) et 1 facteur a 3 niveaux (DCD). Le plan d’essai est détaillé dans le Tableau 2-3.

Nous avons visé une masse surfacique de 15 g/m? en adaptant la vitesse du collecteur par
rapport au débit de polymeéres.

Tableau 2-3 -Configurations du procédé meltblown et caractéristiques des structures pour I'étude de l'influence du
débit de polymere, du débit d’air sur la structure, de la DCD et de la température du polymere sur les caractéristiques
de structures

Débit de Débit .

polymeére d'air DCD T~ filage ATir Mediane CV% surf:z?:ue Epaisseur Compacité
(g/min/ primaire (cm)  (°C) 0) (um) (g/m?) (mm) (%)
capillaire) (m3/h)
0,03 150 8 240 2,17 93% 16 0,19 8,7%
0,03 300 8 240 1,05 67% 16 0,15 11,5%
0,08 150 8 240 6,32 57% 14 0,27 5,5%
0,08 300 8 240 1,31 60% 14 0,19 7,7%
0,03 150 16 240 1,19 67% 12 0,18 7,4%
0,03 300 16 240 2,33 85% 17 0,20 8,9%
0,08 150 16 240 7,45 52% 11 0,24 5,0%
0,08 300 16 240 1,98 89% 12 0,18 7,2%
0,03 150 24 240 3,53 51% 17 0,29 6,1%
0,03 300 24 240 0,72 55% 13 0,20 7,0%
0,08 150 24 240 6,77 68% 14 0,34 4.2%
0,08 300 24 240 240 1,50 55% 14 0,23 6,4%
0,03 150 8 255 3,55 41% 13 0,17 7,8%
0,03 300 8 255 1,48 41% 16 0,13 13,3%
0,08 150 8 255 7,34 33% 13 0,23 5,7%
0,08 300 8 255 0,81 52% 14 0,15 9,9%
0,03 150 16 255 5,64 27% 15 0,22 7,4%
0,03 300 16 255 1,74 54% 15 0,22 7,3%
0,08 150 16 255 9,84 32% 14 0,27 5,2%
0,08 300 16 255 2,82 52% 13 0,18 7,6%
0,03 150 24 255 1,65 38% 14 0,25 5,9%
0,03 300 24 255 1,26 23% 16 0,25 6,8%
0,08 150 24 255 8,65 49% 13 0,29 47%
0,08 300 24 255 1,69 45% 14 0,23 6,2%

Des analyses de variance de type (ANOVA) ont été réalisées avec le logiciel Minitab 17.0 pour
étudier et comprendre les effets et les interactions des facteurs (Débit de polymeére, débit d’air
primaire, DCD et température de filage) sur le diametre moyen des filaments, le coefficient de
variation de la distribution des filaments et la compacité. Pour cela, nous avons considéré
uniquement les termes d’ordre 1 et les termes d’interaction d’ordre 2, et négligé les termes
d’ordre supérieur.
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Afin de simplifier la lecture des analyses de variance, nous avons associé chaque facteur a un
indice numéroté. Le débit d’air primaire, le débit de polyméres, la DCD et la température de
filage correspondent respectivement a x1, x2, x3 et x4. De la méme maniere, les interactions
entre deux facteurs sont associées a la combinaison des indices de chaque facteur. Par exemple,
I'interaction entre le débit d’air primaire (x1) et le débit de polymere (x2) est noté x1*x2.

2.2.3 ANALYSE DES RESULTATS DU PLEX1
2.2.3.1 Influence sur le diametre des filaments

Les résultats de 'ANOVA avec comme réponse le diametre moyen des filaments (médiane de la
distribution des diameétres de filaments) sont regroupés dans le Tableau 2-4.

L’analyse statistique indique que le débit de polymeres (x1), le débit d’air primaire (x2) et leurs
interactions (x1*x2) sont les facteurs qui affectent significativement le diametre moyen des
filaments (p < 0,05). La DCD, la température de filage et les autres interactions ne sont pas
significatives.

Tableau 2-4 - Analyse de variance de I'influence du débit de polyméres, débit d’air primaire, DCD et température de
filage sur le diametre moyen des filaments (médiane des diameétres)

Source DL SomCar ajust CM ajust Valeur F Valeur de p
x1 1 38,197 38,197 38,55 0,000
x2 1 86,334 86,3344 87,14 0,000
x3 2 5,668 2,834 2,86 0,109
x4 1 4,381 4,3806 4,42 0,065

x1*x2 1 30,36 30,3604 30,64 0,000
x1*x3 2 1,242 0,6211 0,63 0,556
x1*x4 1 0,077 0,0768 0,08 0,787
x2*x3 2 0,043 0,0215 0,02 0,979
x2*x4 1 2,818 2,8177 2,84 0,126
x3*x4 2 2,663 1,3315 1,34 0,309
Erreur e 9 8,917 0,9907
Total 23 180,7

DL : degré de liberté
SomCar ajust : Somme des Carrées Ajustés
CM ajust : Carré moyen Ajusté

Comme attendu, 'augmentation du débit d’air primaire entraine une diminution du diameétre
moyen par 'augmentation de I'étirage subie des filaments. De plus, un débit de polymeres faible
induit des filaments plus fins en sortie de filiere et donc des filaments plus fins. Cependant, on
note une interaction importante entre le débit de polymeére et le débit d’air primaire ainsi
comme le montre la Figure 2-7, 1a réduction du diametre moyen des filaments est beaucoup plus
importante lorsque le débit de polymeres est fort (0,053 g/min/capillaire) que lorsque le débit
est minimum (0,03 g/min/capillaire).

L’influence du débit de polymeéres et du débit d’air primaire sur le diamétre moyen a été
largement observée (Bresee & Qureshi 2006; Hammonds et al. 2014; Hassan 2013) dans la
littérature cependant l'interaction entre les deux parametres a été rarement mise en avant.
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Diagramme des interactions pour Mediane des filaments (um)
Moyennes des données

—&— 0,030
—m— 0075

Moyenne

150 300

Figure 2-7 - Diagramme des interactions entre le débit de polymeéres (x1) et le débit d’air primaire (x2)

2.2.3.2 Influence sur la distribution du diametre des filaments (CV%)

Les résultats de '’ANOVA avec comme réponse la distribution du diametre des filaments via le
coefficient de variation de la distribution des diametres des filaments (CV%) sont regroupés
dans le Tableau 2-5.

Tableau 2-5 - Analyse de variance de I'influence du débit de polymeres, débit d’air primaire, DCD et température de
filage sur le coefficient de la variation du diametre des filaments CV%

Source DL SomCar ajust CM ajust Valeur F Valeur de p
x1 1 0,000017 0,000017 0,00 0,964
X2 1 0,020417 0,020417 2,70 0,135
X3 2 0,038633 0,019317 2,55 0,132
x4 1 0,4056 0,4056 53,58 0,000

x1*x2 1 0,01215 0,01215 1,60 0,237
x1*x3 2 0,052033 0,026017 3,44 0,078
x1*x4 1 0,024067 0,024067 3,18 0,108
x2*x3 2 0,119633 0,059817 7,90 0,010
x2*x4 1 0,0024 0,0024 0,32 0,587
x3*x4 2 0,0189 0,00945 1,25 0,332
Erreur 9 0,068133 0,00757

Total 23 0,761983

DL : degré de liberté
SomCar ajust : Somme des Carrées Ajustés
CM ajust : Carré moyen Ajusté

L’analyse statistique indique que la température de filage (x4) est significative (p<0,05). Le débit
de polymere, le débit d’air primaire et la DCD ne sont pas significatifs. On peut noter une
interaction entre le débit d’air primaire et la DCD (x2*x3). Néanmoins, le débit d’air primaire et
la DCD ne sont pas significatifs, ainsi I'interaction x2*x3 peut étre négligée.
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La Figure 2-8 représente le coefficient de variation CV% dans les différentes configurations de
parametres pour une température de filage de 242°C et 255°C. Les résultats montrent une
diminution du CV% pour chaque configuration. L’amélioration du CV% peut étre divisée par 2
comme dans le cas d'un débit d’air de 150 m3/h, une DCD de 8 cm et un débit de polymeres de
0,03 g/min/capillaire ; le CV% chute de 93% a 41%. L’expansion du polymere apres avoir été
comprimé a l'intérieur du capillaire de la filiére est une explication au phénomene de gonflement
en sortie de filiére et d’instabilité du diametre en sortie de filiere. Dans ce cas, 'augmentation de
la température réduit la viscosité a I’état fondu du polymere et réduit sa compression au sein du
capillaire. Ainsi lorsqu’il sort de la filiere, le gonflement et I'instabilité sont moins importants.
Cette relation n’est pas abordée dans la littérature, notamment dii au fait que la distribution des
diametres des filaments est peu étudiée (Ellison et al. 2007a; Ellison et al. 2007b; Tan et al.
2010). Ellison et al., 2007b, suggerent que des gouttes de polymeéres peuvent se former a cause
de tensions surfaces dans le cas de fibres ultrafines lorsque la température est importante, mais
nous n’avons pas observé de phénomenes de ce type.

100% O Température de polymere : 242 °C

J

B Température de polymere : 255 °C
90% -

80%

1

70% -

60% -

50% -

1

40%

1

30%

20% -

Diameétre des filaments - CV% (um)

1

10%

0%
Débit d’air primaire (m3/h) | 150 300 150 300 150 300 150 300 150 300 150 300

DCD (cm) 8‘8‘8‘8‘16‘16‘16‘16‘24‘24‘24‘24—‘

Débit polymere (g/min/capillaire) | 0,03 ‘ 0,03 ‘ 0,08 ‘ 0,08 ‘ 0,03 ‘ 0,03 ‘ 0,08 ‘ 0,08 ‘ 0,03 ‘ 0,03 ‘ 0,08 ‘ 0,08 ‘

Figure 2-8 - Coefficient de variation CV% dans les différentes configurations du plan d’expériences pour des
températures de filage de 242°C et 255°C

2.2.3.3 Influence sur la compacité du média

Les résultats de TANOVA avec comme réponse la compacité du média sont regroupés dans le
Tableau 2-6.

L’analyse statistique indique que le débit de polymere (x1), le débit d’air primaire (x2), la DCD
(x3) et les interactions entre le débit de polymere et la DCD (x1*x3) et le débit d’air primaire et
la DCD (x2*x3) sont des parameétres significatifs (p<0,05). Pour illustrer les interactions entre les
parametres, nous avons synthétisé les interactions entre tous les parametres dans la Figure 2-9.
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Tableau 2-6 - Analyse de variance de I'influence du débit de polyméres, débit d’air primaire, DCD et température de
filage sur la compacité

Source DL SomCar ajust CM ajust Valeur F Valeur de p
x1 1 0,002169 0,002169 37,7 0,000
X2 1 0,002875 0,002875 49,98 0,000
x3 2 0,003307 0,001654 28,74 0,000
x4 1 0,000018 0,000018 0,32 0,587

x1*x2 1 0,000043 0,000043 0,74 0,411
x1*x3 2 0,000495 0,000247 4,3 0,049
x1*x4 1 0,00007 0,00007 1,22 0,297
X2*x3 2 0,000678 0,000339 5,89 0,023
x2*x4 1 0,00003 0,00003 0,52 0,487
x3*x4 2 0,000139 0,000069 1,21 0,343
Erreur 9 0,000518 0,000058

Total 23 0,010342

DL : degré de liberté
SomCar ajust : Somme des Carrées Ajustés
CM ajust : Carré moyen Ajusté

La premiere ligne décrit I'évolution de la compacité pour le débit de polymére minimum et
maximum en fonction du débit d’air primaire, de la DCD, et de la température de filage. La
deuxieme ligne affiche 'évolution de la compacité pour le débit d’air primaire minimum et
maximum en fonction de la DCD et de la température de filage. Enfin, la troisiéme ligne
représente I'évolution de la compacité pour 3 DCD différentes en fonction de la température de
filage. En comparant I'allure des courbes de chaque graphique, nous pouvons évaluer l'influence
de l'interaction. En effet, pour un méme graphique, si les courbes sont paralleles cela signifie
qu’il n'y a aucune interaction entre les parametres. Au contraire, si les pentes des courbes sont
tres différentes, cela implique une interaction importante.

Diagramme des interactions pour Compaciteé (%)
Moyennes des données

150 300 8 16 24 242 255
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-~ ~— —m —_ 0,08
-~ L . — '
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-
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Figure 2-9 - Diagramme des interactions pour la compacité du média
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En suivant cette grille de lecture, bien que '’ ANOVA suggeére une interaction significative pour les
couples DCD/débit de polymere et DCD/débit d’air primaire, les interactions restent tres
négligeables par rapport a I'influence de la DCD, du débit de polymere et du débit d’air primaire.
Nous allons donc exclure les interactions dans notre analyse.

L’analyse de l'influence de la DCD, du débit d’air primaire et du débit de polymeéres permet de
distinguer plusieurs phénomenes. Tout d’abord, en augmentant la DCD, le cone formé par les
filaments devient de plus en plus large (Figure 2-10). Ainsi, pour un méme débit de polymeres,
les filaments se déposent sur une zone plus grande et forment donc un média moins dense, c’est-
a-dire moins compact. Cette tendance ou le média est plus ouvert lorsque la DCD augmente est
décrite par quelques études (Hammonds et al. 2014; Lee & Wadsworth 1990). Cependant ces
études se focalisent sur la taille des pores et la perméabilité a I'air plutot que sur la compacité.
Ensuite, 'influence du débit de polymere et du débit d’air primaire peut étre reliée au diameétre
des filaments. Ainsi, la diminution du diameétre des filaments impliquerait un média plus
compact. Cela peut s’expliquer par la compression plus importante des fibres fines lors de la
formation du voile du fait de la rigidité plus faible des fibres fines par rapport a des fibres plus
grosses. Néanmoins, cette hypothése nécessite d’étre approfondie.

Figure 2-10 - Cone formé par les filaments en sortie de filiére
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2.2.4 PLAN D’EXPERIENCES COMPLEMENTAIRE PLEX2 : DEBIT VS DEBIT D’AIR
PRIMAIRE

Méme si le plan précédent a montré que le débit de polymeres et le débit d’air primaire sont les
deux facteurs significatifs sur le diamétre moyen des filaments, nous savons que la relation entre
ces deux facteurs et le diametre moyen des filaments ne sont pas linéaires. Ainsi, nous allons
étudier l'influence du débit d’air primaire pour plusieurs débits de polymeéres sur le diameétre
moyen des filaments a travers un plan d’expériences complémentaires (PLEX2).

Pour cela, nous avons utilisé le méme polypropylene que pour le PLEX1 (Tableau 2-1). Nous
avons visé une masse surfacique de 15 g/m? en adaptant la vitesse du collecteur par rapport au
débit de polymeres.

Des structures meltblown ont été créées pour 4 débits de polymeres (0,02, 0,03, 0,05, 0,08
g/min/capillaire) a des débits d’air primaire réglés de 300 a 570 m3/h jusqu’a la rupture des
filaments a I'étirage pour une température d’air primaire de 240°C, une DCD de 16 cm et une
température de filage de 255°C. Dans le cadre de ces essais, nous avons pu réaliser certains des
médias a un débit de 0,02 g/min/capillaire. Toutefois, la pression a I'intérieur de la filiére nous a
contraints a augmenter a 0,03 g/min/capillaire pour la suite des essais. Les configurations du
procédé meltblown ainsi que les caractéristiques des structures sont résumées dans le Tableau
2-7.

Tableau 2-7 - Configurations du procédé meltblown et caractéristiques des structures pour I'étude de I'influence du
débit de polymere et du débit d’air sur la structure.

Débit de Débit

T® M p
polymeres  d'air T° filage (°C) DCD Air Médiane CV%  sur fzziscfue Epaisseur ~ Compacité
(g/min/  primaire (cm) ) (um) (g/m?) (mm) (%)
capillaire) (m3/h)

0,02 300 255 16  240°C 0,78 45% 12 0,20 6,2%
0,03 300 1,24 42% 14 0,22 6,5%
0,03 360 255 16  240°C 0,66 68% 17 0,26 6,8%
0,03 420 0,90 63% 19 0,33 6,0%
0,05 225 3,57 37% 18 0,27 6,8%
0,05 300 1,79 53% 18 0,25 7,3%
0,05 360 1,55 65% 14 0,22 6,4%
0,05 420 255 16  240°C 0,81 36% 17 0,25 6,9%
0,05 450 1,17 60% / / /
0,05 480 1,48 33% / / /
0,05 510 1,26 32% 18 0,27 6,7%
0,08 300 2,52 69% 13 0,21 6,5%
0,08 360 1,71 39% 19 0,25 7,6%
0,08 420 1,61 31% 19 0,25 7,7%
0,08 480 255 16  240°C 1,66 20% 15 0,22 6,8%
0,08 510 1,56 27% / / /
0,08 540 1,47 42% 14 0,23 6,5%
0,08 570 1,47 26% 19 0,26 7,3%
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2.2.5 ANALYSE DES RESULTATS DU PLEX?2

La Figure 2-11 représente le diametre médian des filaments (diametre moyen des filaments) en
fonction du débit d’air primaire pour 4 débits de polymeres différents. L’évolution du diameétre
médian des filaments en fonction du débit d’air primaire peut étre divisée en deux phases. La
premiére phase consiste en une diminution du diamétre médian des filaments lorsque le débit
d’air primaire augmente. La seconde phase correspond a une évolution quasi constante du
diameétre médian des filaments. Par exemple, pour un débit de polymere de 0,05 g/10 min, le
diamétre diminue de 3,57 pm a 0,81 pm lorsque le débit d’air primaire augmente de 225 a 420
m3/h: c’est la premiere phase. Puis, a partir d'un débit d’air primaire de 420 m3/h jusqu’a 510
m3/h, le diametre médian du filament oscille entre 1,17 pm et 1,48 um : c’est la deuxieme phase.
La premiere phase s’explique par I'étirement des filaments lorsque le débit d'air augmente.
Cependant, lorsque le débit d’air primaire est trop important, les filaments les plus fins cassent
et sont éjectés de la structure : c’est le phénomeéne de « fly » (Bresee & Qureshi 2002). Cela
limite alors le diamétre minimum des filaments. Le phénomeéne de « fly » s’accroit lorsque les
filaments produits sont fins (Hassan et al. 2013).

Ensuite, la diminution du débit de polymeres entraine une réduction du diamétre médian des
filaments pour un méme débit d’air primaire.

Par exemple, pour un débit d’air de 300 m3/h, en diminuant le débit de polymére de 0,08 a 0,02
g/min/capillaire, le diamétre médian des filaments baisse de 2,52 pm a 0,78 pm. De méme, pour
un débit d’air de 360 m3/h, le diamétre médian des filaments diminue de 1,71 um a 0,66 um
lorsque le débit de polymere diminue de 0,08 a 0,03 g/min/capillaire. Réduire le débit de
polymeére implique un double effet. D’'une part, un débit de polymeére plus faible signifie des
filaments plus fins car moins de matiére est utilisée pour les former. Puis, d’autre part, pour un
méme débit d’air, le filament est plus étiré lorsque les filaments en sortie de filiere sont plus fins.

@ Débit polymére : 0,02 g/min/trou
3,5 4 g @ Débit polymere : 0,03 g/min/trou
[ Débit polymeére : 0,05 g/min/trou
A Débit polymeére : 0,08 g/min/trou

Diamétre des filaments - médiane (um)
N
1

A
5| A -
1,5 O A A
® o
1 -
° 8
@
0,5 T T T T T T T 1
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Débit d'air (m3/h)

Figure 2-11 - Diametre des filaments en fonction du débit d’air a 4 débits de polymeres différents
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Ces résultats suggerent que pour obtenir les filaments plus fins possibles, il suffit de diminuer le
débit de polymeres au maximum et d’augmenter le débit d’air primaire au maximum. Or, cela est
contradictoire, en diminuant le débit de polymeéres, la résistance du filament a I'étirage diminue
aussi. Ainsi, pour un faible débit de polymeres, le débit d’air primaire maximum avant rupture
des filaments sera plus faible qu’avec un débit de polymeres plus important. Il existe donc un
compromis entre le débit de polymeres et le débit d’air primaire a déterminer. Faut-il plutot
utiliser un débit de polymeres important et étirer les filaments au maximum ou plutét utiliser un
faible débit de polymeéres quitte a étirer trés peu les filaments ?

La Figure 2-11 permet de répondre a cette question. En effet, les diametres les plus fins obtenus
ont été réalisés pour des débits de polymeres faibles (0,02 ou 0,03 g/min/capillaire) a des débits
d’air primaire compris entre 300 et 360 m3/h.

Tandis que pour des débits de polymeres plus importants (0,08 g/min/capillaire),
I'augmentation du débit d’air primaire permet, certes, une diminution du diametre des filaments,
mais pas suffisante pour atteindre des diametres tres fins. De plus, I'augmentation du débit d’air
primaire au-dela d’'un débit d’air primaire critique génere le phénomene de « fly » qui limite la
diminution du diametre des filaments.

2.2.6 CONCLUSION SUR L’ETUDE DE L'INFLUENCE DES PARAMETRES PROCEDE

Cette étude par plan d’expériences montre que le diametre moyen des filaments (diamétre
médian) est influencé significativement par le débit d’air primaire et le débit de polymere.

Ainsi, ces analyses montrent que 'augmentation du débit d’air primaire permet une diminution
du diametre des filaments, mais qu’au-dela d’'un certain débit d’air primaire, le diametre des
filaments ne diminue plus, limité par le phénomeéne de « fly ». De plus, la diminution du débit de
polymeéres permet de réduire le diametre des filaments méme si cela implique un débit d’air
primaire plus faible. En définitive, la stratégie optimale pour produire les filaments les plus fins
semble étre de diminuer le débit de polymere plutét que de chercher a étirer davantage les
filaments. De plus, 'augmentation de la température de filage permet de réduire 'amplitude de
la distribution des diameétres (CV%). Enfin 'augmentation de la DCD et I'obtention de fibres plus
fines réduisent la compacité.

2.2.7 ANALYSE DE L’HETEROGENEITE DU VOILE

La qualité du média est rarement analysée dans les études du procédé meltblown (Dutton 2008;
Bhat & Malkan 2006). Il est a noter qu’en filtration une hétérogénéité importante du média
induit une modification de I’écoulement de I'air et des particules et altére alors les propriétés de
filtration. Par hétérogénéité, on peut distinguer a la fois la polydispersion du diametre des fibres
et la répartition spatiale de la matiere dans le voile (aspect nuageux). Une répartition de matiére
non homogene peut se traduire de 3 manieres simultanées ou indépendantes a savoir une
variation locale de I'épaisseur, de la masse surfacique et de la compacité. Pour observer
I'hétérogénéité sous forme de polydispersion de fibres, nous avons analysé précédemment le
coefficient de variation de la distribution des diamétres de filaments. Dans cette partie, nous
allons nous intéresser a 'uniformité de répartition de matiere.
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Tableau 2-8 - Caractéristiques de médias scannés pour l'observation de la qualité de répartition de matiére

Masse Epaisseur Diameétre moyen
Echantillon surfacique P Compacité (%) des filaments
2 (mm)

(g/m*) (nm)
A 12,6 0,23 5% 7,3
B 13,9 0,23 6% 1,71
C 16,2 0,13 13% 1,67
D 13,7 0,15 9% 0,89

Pour cela, nous avons réalisé des images de médias meltblown de 5x5cm a I'aide d’un scanner a
éclairage par transmission de lumiere Epson Perfection 4490 PHOTO avec une résolution
d'image de 300 dpi. Le Tableau 2-8 regroupe les caractéristiques de 4 médias scannés pour
I'observation de répartition de matiere. Les images de ces 4 médias sont représentées dans les
Figure 2-12, Figure 2-13, Figure 2-14 et Figure 2-15.

Les 4 images représentent un panel de défauts d’hétérogénéité que I'on peut retrouver sur les
médias meltblown. Tout d’abord, la Figure 2-12 présente une uniformité moyenne, mais possede
des lignes de défauts verticales. Elles sont dues a des capillaires de la filiere bouchés par des
résidus de polymeres ou endommagés lors de sa manipulation. La Figure 2-13 représente un
média avec une mauvaise répartition de matiére. En effet, on distingue les différentes zones ou
les fibres sont regroupées et les zones avec moins de matiere. Ces différences de répartition de
matiére vont induire des écoulements préférentiels qui altereront les propriétés de filtration.

Figure 2-12 - Scan d’'un média meltblown avec une Figure 2-13 - Scan d’'un média meltblown avec une
uniformité moyenne et des lignes de défaut verticales uniformité mauvaise
(échantillon A) (échantillon B)

Ensuite, la Figure 2-14 présente une ligne de défaut verticale méme si la répartition est uniforme
et correcte. Enfin, la Figure 2-15 ne présente pas de lignes de défauts, mais encore une fois, la
répartition de matiere est moyenne avec différentes zones contenant moins de matiere.
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Figure 2-14 - Scan d’'un média meltblown avec une Figure 2-15- Scan d’un média meltblown avec une
bonne uniformité, mais des lignes de défauts uniformité moyenne
(échantillon C) (échantillon D)

Malgré l'observation de ces défauts, il existe peu de méthodes pour les caractériser et les
quantifier. Parmi les méthodes existantes, l'utilisation de la tomographie a rayon X permet de
visualiser l'organisation spatiale des fibres dans un échantillon. Bien que cette méthode
fonctionne, elle nécessite des colits élevés et le volume étudié reste de I'ordre du micrometre ce
qui ne représente pas I’échantillon tout entier. Une approche plus subjective consiste a réaliser
une cotation par un panel d’experts.

Dans le cadre de la thése, nous nous sommes focalisés sur l'influence de '’hétérogénéité sur les
propriétés de filtration plutdt que sur la caractérisation et la quantification de '’hétérogénéité.
Ainsi, dans le chapitre 4, nous analyserons l'influence de ce type d’hétérogénéité sur les
propriétés de filtration.
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2.3 INFLUENCE DU POLYMERE (DE LA VISCOSITE A L'ETAT FONDU DU
POLYMERE)

2.3.1 OBJECTIFS DES ESSAIS

Un parameétre peu étudié dans la littérature est I'influence de la viscosité a I'état fondu sur le
diameétre moyen des filaments, sur la qualité de la distribution des diametres de filaments et sur
la compacité du média. En effet, depuis le développement du procédé meltblown, la viscosité des
polymeres disponibles a diminué progressivement. Les premiers procédés meltblown utilisaient
des polypropylenes (PP) avec des viscosités a I'état fondu importantes avec un MFI compris
entre 12,7 et 300 g/10 min (Choi et al. 1988; Dutton 2008) puis dans les années 70 et 80, des
polypropylénes avec des MFI de 1200 g/10 min ont été développés (Dutton 2008). Aujourd’hui,
certains polymeéres ont une viscosité a I'état fondu beaucoup plus faible avec un MFI de 1800
g/10 min. Cette réduction de viscosité a l'état fondu a notamment permis de réduire
significativement le débit de polymeére par capillaire et donc d’obtenir des fibres plus fines.
Cependant, la baisse de viscosité a I'état fondu limite I'étirage a cause de la diminution des
performances mécaniques. Nous allons voir de quelle maniére 'accés a des polymeres avec des
viscosités a I'état fondu permet de réduire le diameétre moyen des filaments. En parallele de
I'étude du diametre moyen des filaments (médiane des diameétres), nous allons aussi étudier
phénomeéne de "fly" la distribution des diametres de filaments (CV%) et la compacité du média.
La Figure 2-16 résume la démarche de I'étude.

Pour cela, nous avons testé 3 polypropylénes (PP) avec 3 degrés de viscosité a I'état fondu
différents : viscosité élevée (fluidité faible), viscosité intermédiaire (fluidité intermédiaire) et
viscosité faible (fluidité élevée) avec respectivement un MFI de 800, 1200 et 1800 g/10 min.

Parametres étudiés Caractéristiques étudiées
. Polymére ——>
Matiere y
premiére Viscosité a I'état fondu —>
—> Masse surfacique
Nbr de trous —>
e Air gap —]
Filiere )
Set back ——>; ——> Epaisseur
L/b Propriétés
" N Diamet
Débit de polymeres —> 2 —> |am.e re moyen de
des filaments structures
Débit d’air primaire =]
DCD —> ‘ > D.lstrl‘butlon de.s
Parametre Température de filage ——> diameétres de filaments
en ligne
Température de la filiere ——> —> Compacité
Aspiration du collecteur ——>
Vitesse du collecteur =——> —> Cristallinité

Figure 2-16 - Démarche d’étude de l'influence de la viscosité a I'état fondu du polymere sur les caractéristiques de
structures
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2.3.2 POLYMERES ET CONDITIONS DES ESSAIS DU PLEX3

Les caractéristiques des trois polypropylénes (PP) utilisés sont présentées dans le Tableau 2-9.

Tableau 2-9 - Caractéristiques des polymeres meltblown utilisés pour I'étude de I'influence de la viscosité sur les
caractéristiques de structures

Température de fusion Melt flow index MFI

Polymeére Référence Fournisseur C) (/10 min) a 230°C
PP Borflow HL508FB Boréalis 156-160 °C 800
PP Borflow HL512FB Boréalis 158°C 1200
PP MF650Y Lyondellbasell / 1800

Chaque polymeére possede une viscosité a I'état fondu de degrés différents : une viscosité élevée
(MFI de 800 g/10 min), une viscosité intermédiaire (MFI de 1200 g/10 min) et une viscosité
faible (MFI de 1800 g/10 min).

Tableau 2-10 - Configurations du procédé meltblown et les caractéristiques des structures pour I'étude de I'influence
de la fluidité du polymére sur la structure.

Configuration du procédé meltblown Caractéristiques des structures
Débit de Débit o o Masse
MFI polymeéres d'air ’ DCD . Médiane 1Q surfac-  Epaisseur Compacité
. ) o ilage Air Vo
(g/10min) (g/min/ primaire C) (cm) °C (pum) (pum) ique (mm) (%)
capillaire) (m3/h) (g/m?)
0,02 270 1,23 0,70 57% 15 0,24 6,5%
0,03 300 1,72 0,79 46% 15 0,23 6,6%
0,03 360 1,43 0,69 48% 15 0,28 57%
0,05 300 2,45 1,06 43% 17 0,25 7,0%
800 255 16 240
0,05 420 1,72 0,69 40% 17 0,27 6,9%
0,08 300 3,39 1,50 44% 17 0,27 6,5%
0,08 420 1,92 0,81 42% 17 0,25 7,0%
0,08 588 1,47 0,65 44% 17 0,27 6,8%
0,03 300 1,24 0,53 42% 14 0,22 6,6%
0,03 360 0,66 0,45 68% 17 0,26 7,0%
0,05 300 1,79 095 53% 18 0,25 7,5%
0,05 420 0,81 0,30 36% 17 0,25 7,1%
1200 255 16 240
0,08 300 2,52 1,74 69% 13 0,21 6,6%
0,08 420 1,61 0,50 31% 19 0,25 7,9%
0,08 480 1,66 033 20% 15 0,22 6,9%
0,08 600 0,98 0,45 46% 15 0,23 6,8%
0,02 270 0,68 0,50 73% 14 0,24 6,4%
0,03 300 1,09 0,50 46% 17 0,26 7,1%
0,03 360 1,10 0,44 40% 17 0,32 5,6%
0,05 300 2,09 1,21 58% 16 0,25 6,9%
1800 255 16 240
0,05 420 1,15 0,51 44% 17 0,32 5,6%
0,08 300 2,19 098 45% 16 0,24 7,1%
0,08 420 1,44 0,58 40% 17 0,25 7,0%
0,08 480 1,24 0,34 28% 17 0,28 6,5%
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Le plan d’essais PLEX3 suivi est détaillé dans le Tableau 2-10. Nous avons choisi de fixer la
température de 'air a 240°C, la DCD a 16 cm et la température de filage a 255°C et de faire varier
le débit de polymeéres de 0,02 et 0,08 g/min/capillaire et le débit d’air primaire de 300 a 600
m3/h.

2.3.3 ANALYSE DES RESULTATS DU PLEX3
2.3.3.1 Influence sur le diametre des filaments

La Figure 2-17 regroupe la médiane des diameétres des filaments pour chaque fluidité de
polymeéres, pour différents débits de polymeéres, et pour différents débits d’air primaire.

Tout d’abord, pour la plupart des données, le diamétre moyen des filaments diminue lorsque
I'on diminue la viscosité a I'état fondu (augmente la fluidité) du polymere. Par exemple, dans le
cas d’'un débit d’air de 300 m3/h et un débit de polymeéres de 0,08 g/min/capillaire, le diameétre
moyen de filament est de 3,4 um pour une viscosité a I'état fondu élevée (MFI de 800 g/10 min)
et diminue jusqu’a 2,2 um pour une viscosité a I’état fondu faible (MFI de 1800 g/10 min). Ainsi,
réduire la viscosité (augmenter la fluidité) du polymeére permet de I'étirer davantage et d'obtenir
des filaments plus fins.

Une étude de Nayak et al.,, 2012, présente un résultat similaire ou le diametre moyen diminue
lorsque la viscosité a I'état fondu du PP diminue avec un MFI qui passe de 100 a 300 g/10 min.

Dans notre cas, on peut noter deux exceptions ou le diameétre de filament augmente lorsque I'on
passe d'une viscosité a I'état fondu intermédiaire (MFI de 1200 g/10 min) a une viscosité a I'état
fondu faible (MFI de 1800 g/10 min). Ces exceptions peuvent étre attribuées au phénomeéne de
« fly » (Bresee & Qureshi 2002; Hassan et al. 2013). En effet, pour atteindre une viscosité a 'état
fondu faible (fluidité élevée), le polymere possede des chaines moléculaires de plus en plus
petites. Par conséquent, malgré une réduction de la viscosité a I'état fondu (augmentation de la
fluidité), la résistance mécanique du polymeére diminue. Ici, 1'association d'un débit d'air
primaire important (360 m3/h et 420 m3/h) et d’'une viscosité a I'état fondu faible (MFI de 1800
g/10 min) favorise le phénomene de « fly ». De ce fait, le diametre moyen obtenu lorsque ce
phénomeéne a lieu est plus grand que le diameétre obtenu avec un polymere plus visqueux, mais
plus résistant. Ainsi, les filaments les plus fins sont obtenus pour une viscosité a I'état fondu
intermédiaire avec un MFI de 1200 g/10 min. Finalement, cette étude montre qu’'un polymeére
moins visqueux (plus fluide) a I'état fondu permet d’avoir des filaments plus fins, car ils s’étirent
davantage. Cependant, lorsque le polymere est faiblement visqueux et est excessivement étiré, le
phénomene de «fly» apparait. Ainsi, il est nécessaire de travailler avec un polymére
suffisamment fluide pour s'étirer, mais assez résistant mécaniquement pour ne pas se briser.
Dans la configuration actuelle de notre procédé meltblown, un polymeére avec une fluidité
intermédiaire (1200 g/10 min) parait le plus adapté pour obtenir les filaments les plus fins
possible.
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Figure 2-17 - Médiane des diametres de filaments pour différentes configurations meltblown pour une viscosité a
I'état fondu élevée, intermédiare et faible avec respectivement un MFI de 800, 1200 et 1800 g/10 min

2.3.3.2 Influence sur la distribution du diamétre des filaments

La Figure 2-18 compare le coefficient de variation des diameétres de filaments pour des
polymeres PP avec une viscosité a I'état fondu élevée, intermédiaire et faible avec
respectivement un MFIde 800, 1200 et 1800 g/10 min. Pour chaque couple de débit de
polymere et de débit d’air primaire, le CV% semble évoluer sans suivre une tendance
particuliere lorsque la viscosité a I’état fondu diminue. Par exemple, pour un débit de polymére
de 0,03 g/min/capillaire et un débit d’air primaire de 300 m3/h, le CV% reste quasi constant a
45%. Au contraire, pour un débit de 0,05 g/min/capillaire et un débit d’air primaire de 300
m3/h, le CV% augmente de 43% a 58%. La viscosité a I’état fondu parait moins significative que
les parametres du procédé telle que la température de filage sur la distribution des diameétres de
filaments.

78



Chapitre 2: Etude et développement de média a fibres ultrafines a partir du procédé «nano» meltblown

Diameétre des filaments - CV% (um)

80%

70%

60%

50%

40%

30%

20%

10%

0%

Débit polymeére (g/min/capillaire)

Débit d’air primaire(m3/h)

J

1

1

1

1

O MFI1:800 g/10 min
MF1:1200 g/10 min
m MFI:1800 g/10 min

0,02
270

0,03
300

0,03
360

0,05

300

0,05
420

0,08 0,08 0,08 0,08

300 420 480 588

Figure 2-18 - Coefficient de variation des diametres de filaments pour différentes configurations meltblown pour
une viscosité a I'état fondu élevée, intermédiare et faible avec respectivement un MFI de 800, 1200 et 1800 g/10 min

2.3.3.3 Influence sur la compacité du média

La Figure 2-19 examine la compacité en fonction de 3 degrés de viscosité a I'état fondu : élevée,
intermédiaire et faible avec respectivement un MFI de 800, 1200 et 1800 g/10 min pour
différentes configurations meltblown. La compacité varie entre 5,5 et 7,5% pour toutes les
configurations meltblown et degrés de viscosité a I'état fondu. De méme que pour la distribution,
aucune tendance quant a l'influence de la viscosité a I'état fondu sur la compacité n’apparait.
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Figure 2-19 - Compacité dans différentes configurations meltblown pour une viscosité a I'état fondu élevée,
intermédiare et faible avec respectivement un MFI de 800, 1200 et 1800 g/10 min
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2.3.4 CONCLUSION DE L’ETUDE DE L'INFLUENCE DE LA VISCOSITE A L’ETAT FONDU DU
POLYMERE

Dans cette partie, nous avons étudié l'influence de la viscosité a I'état fondu sur le diameétre
moyen des filaments, de la distribution des diameétres de filaments (CV%) et la compacité pour
différents débits d’air et débits de polymeres. Cette étude montre que réduire la viscosité a I'état
fondu du polymeére permet de réduire le diamétre moyen des filaments. Cependant lorsque le
débit d’air primaire est important et le débit de polymeres faible, le diamétre moyen des
filaments augmente lorsque la viscosité a I'état fondu diminue. Une des explications est la
cassure des filaments les plus fins lorsque le débit d’air primaire est trop important et que les
filaments sont peu résistants mécaniquement (phénomene de « fly ») comme c’est le cas pour les
filaments avec une viscosité a I’état fondu faible (MFI de 1800 g/10 min) a un faible débit de
polymeres. Ainsi, réduire la viscosité a I'état fondu au-dela d’'un degré intermédiaire (MFI de
1200 g/10 min) nécessite d’utiliser un débit d’air primaire faible pour éviter tout phénomeéne de
« fly ».

Ensuite, la viscosité a I'état fondu ne semble pas influencer significativement le CV% etla
compacité du média.

En théorie, 'utilisation d’'un polymere plus fluide permet de diminuer le débit de polymeres par
capillaire. Or, dans le cas du procédé meltblown du CETI, le débit de polymeéres par capillaire est
limité a 0,02 ou 0,03 g/min/capillaire pour des raisons techniques. En effet, les pompes
volumétriques possedent une cylindré trop grande ce qui limite le débit de polymeéres par
capillaire minimum. Par conséquent, l'utilisation d'un polymére avec une viscosité faible (MFI de
1800 g/10 min) serait potentiellement intéressante dans le cas ou nous souhaitons diminuer
davantage le débit de polymeres par capillaire en adaptant le circuit d’extrusion actuel et plus
particulierement en réduisant la cylindré de la pompe volumétrique.
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2.4 CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Nous avons utilisé le procédé « nano » meltblown afin de développer des structures a fibres
ultrafines. Pour cela, nous avons présenté et détaillé le fonctionnement du procédé meltblown
ainsi que les spécificités du procédé « nano» meltblown comme la géométrie de la filiere
« nano ».

Ensuite, nous avons étudié 'influence de parametres procédés en ligne a savoir le débit de
polymeéres, le débit d’air primaire, la DCD et la température de filage sur le diamétre moyen des
filaments, 'amplitude de la distribution des diametres de filament et la compacité a 'aide d'un
plan factoriel complet. La réalisation et I'étude des résultats de ce plan d’expériences confirment
des résultats classiques telles que la diminution du diametre des filaments lorsque le débit d’air
augmente ou que le débit de polymere diminue ou I’évolution de la compacité en fonction de la
DCD. De plus, nous avons pu mettre en avant des phénomenes peu étudiés tels que la réduction
de la distribution du diameétre des filaments lorsque la température de filage augmente, et
I'interaction entre le débit de polymeére et le débit d’air. En effet, la réduction du diametre
médian lorsque le débit d’air primaire augmente est beaucoup plus faible lorsque le débit de
polymeéres est faible que lorsqu’il est élevé. Autrement dit, deux stratégies émergent pour la
réduction du diamétre des filaments, faut-il plutot réduire le débit de polymeére ou augmenter le
débit d’air primaire ?

Pour répondre a cette question, nous avons étudié I'influence du débit de polymeres et du débit
d’air primaire sur le diameétre des filaments sur une gamme plus importante de réglages. Cette
étude souligne deux phases d’évolution du diametre moyen des filaments en fonction du débit
d’air primaire : une premiére phase ou le diamétre moyen chute puis une deuxiéme phase ou il
reste constant. Cette deuxieme phase s’explique par le phénomene de « fly » ou les filaments les
plus fins se rompent a cause du débit d’air trop important. Au contraire, réduire le débit de
polymeres permet d’atteindre des diametres moyens de 0,66 um soit des fibres ultrafines. Ces
résultats montrent donc que la meilleure stratégie pour obtenir des fibres fines est la diminution
du débit de polymeres quitte a réduire I'étirage plutot que de chercher a étirer un maximum les
filaments. Le procédé « nano » meltblown du CETI nous permet de réduire le débit de polymeéres
jusqu'a 0,02 g/min/capillaire. Pour réduire davantage le débit de polymeres et obtenir des
filaments plus fins, il est important de pouvoir utiliser des pompes volumétriques adaptées avec
une cylindrée moins importante et donc d’investir dans de nouveaux équipements. Enfin, nous
avons observé qualitativement les différents types de défauts d’hétérogénéité de nos médias a
I'aide d'un scanner a transmission. On retrouve des défauts de répartition de matiére liée a des
problémes de filieres ou de formation du voile.

Par la suite, nous avons étudié spécifiquement l'influence de la viscosité a I'état fondu du
polymere sur le diameétre moyen des filaments, 'amplitude de la distribution des diametres de
filaments et la compacité. Les résultats montrent une diminution du diamétre moyen pour une
méme configuration du procédé lorsque la viscosité a I’état fondu diminue (MFI des polymeres
augmente de 800 a 1800 g /10 min). Cependant, les filaments les plus fins sont obtenus pour une
viscosité intermédiaire (MFI de 1200 g/10min) avec un diamétre moyen de 0,66 pm. Une des
explications est la rupture des filaments les plus fins lorsque le débit d’air est trop important
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(phénomene de « fly ») lorsque l'on utilise une viscosité a I'état fondu faible (MFI de 1800 g/10
min), car les filaments sont trop faibles mécaniquement pour résister a I'étirage. Au final, réduire
la viscosité a I'état fondu jusqu’a un degré intermédiaire (MFI de 1200 g/10min) montre un
intérét certain, mais réduire la viscosité au-dela n'implique pas nécessairement une réduction
du diametre moyen. Cependant, l'utilisation d’'un polymere avec une viscosité faible pourrait
étre intéressant dans le cas ou le débit de polymere par capillaire diminuerait davantage. Le
débit de polymeres par capillaire est actuellement limité par le circuit d’extrusion notamment a
cause d’'une cylindré des pompes volumétriques trop faibles. Ainsi, faire évoluer le circuit
d’extrusion afin de réduire le débit de polymeéres par capillaire permettrait de réduire le fois le
débit de polymeres et de tester I'intérét d’'un polymeére avec une viscosité faible a de trées faibles
débits de polymeéres.

En définitive, les différentes études nous ont permis de produire des médias a fibres ultrafines
avec un diametre médian minimum de 0,66 um. Cependant, les médias produits présentent une
hétérogénéité aussi bien au niveau de la polydispersion du diametre des filaments que de la
répartition spatiale des filaments dans le voile (aspect nuageux). Dans le chapitre 4, nous
aborderons les propriétés de filtration des médias a fibres ultrafines obtenus par le procédé
«nano » meltblown et développerons en particulier I'influence de ces hétérogénéités sur les
propriétés de filtration.
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Chapitre 3: ETUDE ET DEVELOPPEMENT DE
MEDIAS SPUNBOND ILES-EN-MER
HYDROFRACTURES A FIBRES SUBMICRONIQUES

Les médias a fibres submicroniques présentent, théoriquement, des propriétés intéressantes en
filtration de l'air (§ 1.2.3). Un des moyens de fabriquer des médias a fibres ultrafines est
l'utilisation de fibres bicomposantes iles-en-mer. Traditionnellement, apres avoir formé un
média composé de fibres iles-en-mer, 'élément mer est dissous soit avec de la soude (mer =
CoPET) ou avec de I'eau chaude (mer = PVA, AQ48...) (Blades et al. 1963; Hiokki 1990). Afin
d’éliminer l'opération supplémentaire de dissolution et I'utilisation de produit chimique, une
nouvelle méthode a émergé : I'hydrofracturation de médias a fibres bicomposantes fles-en-mer
(Ndaro et al. 2007; Anantharamaiah et al. 2008) . L'inconvénient de cette nouvelle technique est
la compacité élevée des médias ainsi que la quantité importante d’énergie dépensée. Dans ce
chapitre, nous allons étudier et développer une méthode permettant de créer des médias
spunbond files-en-mer hydrofracturés. Ils correspondent a un média spunbond composé de
filaments bicomposants fles-en-mer qui sont hydrofracturés, c’est-a-dire fracturés a l'aide des
jets d’eau a hautes pressions du procédé d’hydroliage, afin d’extraire les iles de la mer (1.3.4).
Actuellement, le but est de comprendre les mécanismes mis en ceuvre lors de I'hydrofracturation
tout en produisant les iles les plus fines. Un objectif paralléle est 'obtention d’'un média fibreux
non déstructuré par les jets d’eau hautes pressions.

Pour répondre a ce double objectif, il est important de caractériser I'hydrofracturation des
filaments iles-en-mer. Dans la littérature, la mesure de la qualité de I'hydrofracturation des
fibres se limite a une observation qualitative a ’aide d’observation au Microscope Electronique a
Balayage (MEB) ou de tests mécaniques d’orientation (Ndaro et al. 2007; Anantharamaiah et al.
2008). Ici, nous ajoutons une étape de mesure quantitative en estimant un taux de fracturation.
Ce taux de fracturation représente la quantité d’iles extraites du filament bicomposant iles-en-
mer. Ainsi, un taux de 100% correspond a une fracturation complete du filament fles-en-mer
avec les iles et I'élément mer dispersés dans la structure. Au contraire, un taux de fracturation de
0% correspond a un filament iles-en-mer non fracturé. L’estimation du taux de fracturation que
nous proposons se fonde sur la mesure de la surface spécifique apres hydrofracturation a I'aide
d’un dispositif BET.

Afin de comprendre les mécanismes mis en ceuvre lors de I'hydrofracturation, nous avons étudié
I'influence de 3 paramétres sur le taux de fracturation a savoir le couple de polymeéres fles/mer,
le ratio lles/mer et la pression des jets d’eau.

En effet, chaque couple de polymeres présente des propriétés mécaniques et une adhésion
iles/mer différentes, et ne se fracture donc pas de la méme maniére. Nous avons sélectionné
trois couples de polymeéres iles/mer ou I/S (Island/Sea): PA6/PE, PE/PA6 et PP/PLA.
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Ensuite, le ratio iles/mer (I/S) représente la fraction en masse du polymere ile et du polymere
mer. Il influence la fracturation, car a priori une quantité de mer importante nécessite une force
plus importante pour étre hydrofracturée. De plus, réduire le ratio fle/mer permet de réduire le
diametre des filaments sans modifier le pack de filage. Ainsi, mettre en avant les relations entre
le ratio ile/mer et le taux de fracturation permettra d’optimiser le diameétre des iles et
I'hydrofracturation.

Enfin, la pression des jets fournit la force et I'énergie pour générer I'’hydrofracturation.
Cependant, la pression des jets influence aussi les caractéristiques de structures telles que la
masse surfacique, I'épaisseur, la compacité et la perméabilité du média. Ainsi, nous étudierons
aussi les liens entre pression des jets et caractéristiques de structures pour évaluer la qualité du
meédia final.

En parallele, nous avons développé une nouvelle approche qui repose sur la dégradation de
I’élément mer pour favoriser I'hydrofracturation. Des structures a bases de fibres iles-en-mer
PP/PLA ont été développées. Puis, les médias ont été dégradés dans une enceinte climatique a
haut taux d’humidité afin d’hydrolyser les échantillons avant d’étre hydrofracturés. Le but est
d’accroitre la fracturation tout en limitant la dépense énergétique et I'impact des jets d’eau sur le
média final.
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3.1 MATERIELS ET METHODES DE CARACTERISATIONS

3.1.1 PROCEDE BICOMPOSANT SPUNBOND ILES-EN-MER UTILISE AU CETI
3.1.1.1 Présentation du procédé spunbond bicomposant fles-en-mer
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Figure 3-1- Schéma du procédé spunbond

Le procédé spunbond (Figure 3-1), comme le meltblown, est composé de plusieurs étapes :
extrusion, filage, étirage, collecte. Tout d’abord, des granulés de polyméres sont insérés dans une
extrudeuse ou ils sont cisaillés et chauffés afin de les faire fondre. Une fois fondu, le polymere
est inséré dans la filiere via des pompes volumétriques. Le procédé bicomposant permet a
chaque polymeére d’étre préparé de maniére indépendante. C’est seulement a la sortie de la
filiere que les deux polymeéres sont mis en contact. La géométrie iles-en-mer est garantie par le
systéme de filiere de Hills©. A la sortie de la filiére, on obtient des filaments continus qui sont
refroidis par deux caissons de refroidissement situés de part et d’autre de la filiere. Ces filaments
passent dans un canal d’aspiration qui va étirer les filaments. Les filaments étirés sont ensuite
projetés par le canal d’étirage sur un tapis. Les filaments sont plaqués sur le tapis par une
aspiration située en dessous du tapis. Enfin, le voile peut étre calandré, c’est-a-dire passer entre
deux rouleaux chauffés pour créer des points de fusion au sein du voile.

3.1.2 PROCEDE D’HYDROFRACTURATION UTILISE AU CETI
3.1.2.1 Présentation du procédé d’hydroliage

L’hydroliage est tout d’abord un moyen de consolidation. Des jets d’eau sont propulsés a travers

le voile de fibres puis rebondissent sur une grille placée sur un cylindre perforé aspirant (Figure
3-2). Les éclats de jets d'eau entremélent les fibres et fracturent les filaments iles-en-mer.
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Figure 3-2 - Parcours des jets d’eau d’hydroliage dans un voile de fibres

Les jets d’eau sont formés a partir d'injecteurs équipés de lames d’hydroliage. L’eau sous
pression arrive dans l'injecteur, puis se divise en jets d'eau en passant a travers la lame
d’hydroliage (Figure 3-3).

. Lame d'hydroliage
Lame d'hydroliage

Figure 3-3 - Formation des jets d’eau par une lame d’hydroliage a I'intérieur d'un injecteur

Dans un but de fracturation, les jets d’eau servent respectivement a casser I'élément mer pour
libérer les iles, et séparer les différents polymeres entre eux. Le mécanisme exact de fracturation
reste encore mal connu.

La Figure 3-4 illustre le procédé d’hydroliage du CETI Il est, tout d’abord, composé de 4
injecteurs a hautes pressions (injecteur 11, 12, 21 et 21) qui servent a entreméler et
hydrofracturer les filaments iles-en-mer. Puis, sous les injecteurs a hautes pressions, des
tambours aspirants sont placés afin de capturer 'excédent d’eau. Enfin, en amont des injecteurs
a hautes pressions, des injecteurs a basses pressions (injecteur pré-mouillage, pré-liage et iso-

jet) sont disposés afin de préparer le média fibreux a étre hydrolié et hydrofracturé en le
mouillant et en le pré-liant.

86



Chapitre 3: Etude et développement de médias spunbond iles-en-mer hydrofracturés a fibres submicroniques

Rouleau aspirant Injecteur 22

\ U : Injecteur 21
0 Injecteur Injecteur

Sortie du nontissé pré-liage pré-mouillage

— J

=2 g )

njecteur 12 /;[ ? (@)

Injecteur 11

Injecteur Iso-Jet
Entrée du nontissé

Figure 3-4 - Procédé d’hydroliage du CETI

3.1.3 METHODES DE CARACTERISATIONS DES MEDIAS FIBREUX
3.1.3.1 Masse surfacique, épaisseur, compacité

Pour mesurer la masse surfacique, 5 échantillons circulaires de 100 cm? prélevés aléatoirement
a l'aide d’'un James Heal et ont été pesés sur une balance Sartoriux AX224 avec une précision de
0,01 g. Les 5 valeurs ont été moyennées pour déterminer la masse surfacique.

Pour mesurer I'épaisseur, 5 échantillons prélevés aléatoirement ont été placés entre une plaque
de métal et un pied presseur de 25 cm? exercant une pression de 0,1 kPa. Aprés un temps de
contact de 10 secondes, la distance entre la plaque et le pied presseur est mesurée. Les 5 valeurs
sont alors moyennées pour déterminer I'épaisseur du média.

La compacité est déterminée a partir de la masse volumique des polymeres a température
ambiante I'échantillon, de I'épaisseur et de la masse surfacique du média selon I’équation (1-1).

3.1.3.2 Perméabilité

La perméabilité expérimentale d’'un média a été calculée a partir de mesures de perte de charge
sur un banc de filtration du LRGP (Figure 3-5). A I'aide d’un capteur de pressions différentielles
positionné en amont et en aval du filtre, la perte de charge est mesurée 10 a 100 L/min. A partir
des mesures de perte de charge et de la loi de Darcy (équation (1-6)), la perméabilité k est
calculée.
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Figure 3-5 - Banc d’essai de filtration du LRGP utilisé pour la mesure de perméabilité

3.1.3.3 Diamétre des fibres

Le diametre moyen des filaments fles-en-mer avant hydrofracturation est mesuré a I'aide d’'un
microscope optique Leica. Pour cela, 50 mesures de diamétre sont réalisées aléatoirement sur
deux échantillons de 5x5 cm prélevés aléatoirement, soit 100 mesures pour chaque référence.

3.1.3.4 Qualité de fracturation des fibres
3.1.3.4.1 Observation MEB

L’observation au Microscope Electronique a Balayage (MEB) constitue une méthode simple pour
analyser qualitativement la fracturation (Ndaro et al. 2007; Anantharamaiah et al. 2008; Durany
et al. 2009; Suvari et al. 2013; B.-Y. Yeom & Pourdeyhimi 2011; Pourdeyhimi & Fedorova 2013).
L’'inconvénient de cette méthode est le caractére qualitatif, il est difficile d’en déduire un taux de
fracturation quantitatif. De plus, les images sont souvent en vue de dessus, ce qui donne une
information de fracturation uniquement sur le dessus de I’échantillon et non sur la fracturation
au centre de la structure.

Pour observer le centre de la structure, nous avons réalisé des coupes transversales. Pour cela,
des échantillons ont été trempés dans I'azote liquide pendant 1 minute puis coupés a I'aide d'un
rasoir.

Une fois la préparation réalisée, les échantillons sont disposés sur des plots pour étre observés
au MEB. Les observations ont été réalisées a 'aide d'un MEB de la marque JSM 6490LV de la
société JEOL au LRGP.

3.1.3.4.2 Estimation d’un taux de fracturation par méthode BET

La mesure ou l'estimation du taux de fracturation constitue une étape importante afin de
comprendre d'une part les mécanismes liés a la fracturation et d’autre part mieux optimiser les
parametres procédés.

Pour cela, plusieurs méthodes ont été proposées dans la littérature pour estimer un taux de
fracturation. Tout d’abord, Ndaro et al, 2007, proposent de réaliser des coupes en section du
média puis de compter le nombre de filaments fracturés et de filaments non fracturés. Cette
méthode demande un nombre important de coupes en section et nécessite de faire 'hypothese
que les échantillons prélevés soient représentatifs.
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Une autre méthode dite perméamétrique consiste a utiliser les propriétés d’écoulement de l'air
pour en déduire un diameétre équivalent qui sert de point de comparaison par rapport a une
référence (Suvari et al. 2013).

Dans le cadre de la these, nous avons utilisé une méthode qui s’appuie sur la mesure de la
surface spécifique. En effet, un taux de fracturation correspond a la quantité d’iles libérées dans
la structure spunbond fles-en-mer apres hydrofracturation. Par conséquent, plus il y a d’fles
libérées et plus la surface spécifique est élevée; il y a donc une relation entre la surface
spécifique et le taux de fracturation. Pour estimer un taux de fracturation a partir de la mesure
de la surface spécifique, nous avons considéré trois informations: la surface spécifique de
I’échantillon Ssmesuree, 1a surface spécifique lorsqu’il n’y a aucune fracturation Ssm» et la surface
spécifique lorsque la fracturation est compléte Ssmax. En supposant une relation linéaire entre le
taux de fracturation et la surface spécifique, I'estimation du taux de fracturation se calcule selon
I'équation (3-1).

(3-1)

Ssmesurée - Ssmin

Taux de fracturation par surface spécifique (%) =
S Smax — S Smin

Dans le cas de médias fibreux, la surface spécifique peut étre déterminée a partir d’'une mesure
reposant sur l'adsorption a l'aide d’un dispositif BET. Pour rappel, I'adsorption est un
phénomeéne ou des molécules gazeuses ou liquides (adsorbat) s’adsorbent a la surface d’un
échantillon solide (adsorbant). Dans le cas de l'adsorption physique ou physisorption, un
équilibre se crée entre la quantité de molécules adsorbées sur I’échantillon et la quantité de
molécules non fixées sur I'échantillon. Cet équilibre est fonction de la pression et de la
température du milieu.

Isotherm Linear Plot
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Figure 3-6 - Exemple d’isotherme de sorption d’un échantillon spunbond iles-en-mer fracturé par hydroliage
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La mesure de la surface spécifique s’appuie sur les isothermes de sorption. Elles représentent la
quantité de molécules fixées a la surface d’'un échantillon en fonction de la pression partielle des
molécules (Figure 3-6) pour une molécule (adsorbat) et une température données. A partir de
I'isotherme de sorption et d'un modeéle d’adsorption comme le modéle BET (Brunauer, Emmett
et Teller), il est possible d’identifier la quantité de molécules adsorbées lorsque celles-ci forment
une monocouche qui recouvre 'ensemble de la surface de I'échantillon (Figure 3-7). La surface
spécifique de I'échantillon correspond alors a la surface occupée par les molécules adsorbées
divisée par la masse de I’échantillon (Rouquerol & Luciani 2003).

Figure 3-7 - Monocouche de molécules adsorbées sur la surface d’'un échantillon (Rouquerol & Luciani 2003).

La mesure de la surface spécifique a été réalisée a l'aide d’appareil Tristar II Plus de
Micromeritics. Avant la mesure, les échantillons ont été dégazés a 80°C pendant 24h.
L’isotherme de sorption avec de l'azote a 77 K a été réalisée a l'aide de 10 mesures a des
pressions relatives d’équilibre partielles p/py comprises entre 0 et 0,3.

La surface spécifique minimum correspond au cas ou il n'y a pas de fracturation et se calcule
directement a partir du diameétre des filaments fles-en-mer comme a I'équation (1-4).

La surface spécifique maximum correspond au cas ou la fracturation est complete. Comme nous
n’avons pas d’information sur les mécanismes exacts de I'hydrofracturation, nous ne savons pas
sous quelle forme est la mer. Pour calculer la surface spécifique maximum, il faut alors faire une
hypothése sur la fracturation de la mer.

Dans le cadre de cette étude, nous considérons que la mer se fracture selon le schéma de la
Figure 3-8 et que les iles sont totalement libres dans la structure. La surface maximum théorique
s’obtient en sommant la surface spécifique de la mer fracturée et la surface spécifiques des iles
libérées, équation (3-2).

Filamentiles-en-mer Mer fracturée Ile aprés
avant fracturation apres fracturation fracturation

Figure 3-8 - Schéma de la fracturation des fibres fles-en-mer
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Cette méthode possede plusieurs inconvénients. Par exemple, elle ne prend pas en compte les
points de contact entre les fibres qui peuvent influencer la surface spécifique totale. En effet,
bien que la surface des points de contact entre les fibres soit relativement trés limitée au vue de
la porosité trés élevée des structures fibreuses (environ 90%), cette hypothese reste discutable.
De plus, la méthode comporte des incertitudes liées aux choix du modéle (Langmuir, BET 1
point, BET 3 points...) ou des points expérimentaux. Néanmoins, en respectant les criteres et les
recommandations pour le choix des modeles et des points expérimentaux (Rouquerol & Luciani
2003), il est possible de comparer les échantillons d’'une méme série comme dans notre cas et
constitue une premiere approximation.

m?_ Surface iles + surface mer fracturée (3-2)

Surface spécifique maximum Ss,, 4y (?) =

Masse du filament bicomposant
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3.2 ETUDE DE LA QUALITE D’HYDROFRACTURATION DES FIBRES ET
DU MEDIA FIBREUX

3.2.1 OBJECTIFS DES ESSAIS

L’objectif final est de pouvoir produire un média fibreux composé de filaments iles-en-mer avec
les fles les plus fines possible puis de I'hydrofracturer afin d’extraire le maximum d’fles. Cet
objectif peut étre décomposé en deux parties. Tout d’abord, la premiéere partie consiste a
comprendre le mécanisme d’hydrofracturation et de mettre en avant les parametres clés pour
pouvoir ensuite optimiser '’hydrofracturation et extraire un maximum d’iles. La deuxiéme partie
se concentre sur la production des iles les plus fines possible en contrélant la qualité du média et
ses propriétés de filtration.

3.2.1.1 Influence des parameétres sur I’hydrofracturation

L’hydrofracturation correspond a la rupture de 'élément mer puis a la séparation des iles de la
mer a l'aide de fins jets d’eau a haute pression. En premiere approche, les parameétres
importants jouant un réle sont la pression des jets d’eau, le ratio iles/mer ainsi que le couple de
polymeres. En effet, 'augmentation des jets d’eau va augmenter la contrainte subie par le
filament et donc augmenter la rupture de la mer. Apreés la fracturation de la mer, les jets d’eau
aideront a la séparation des iles et de la mer.

Ensuite, selon la quantité de polymere mer (ratio ile/mer) et le type de polymeére mer, les
contraintes ou I'énergie nécessaire pour générer la fracturation ne seront pas les mémes. Enfin,
la séparation entre les iles et la mer apreés la fracturation de la mer est liée a 'adhésion entre les
deux polymeres et va donc influencer le résultat de I'hydrofracturation. Dans la suite, nous
allons détailler nos choix de polymeéres, de ratio iles/mer et des pressions des jets d’eau.

3.2.1.1.1 Le choix du couple de polymeres

Le choix des polymeéres est peu détaillé dans le cadre d’étude de la fracturation, mais il existe des
travaux sur la formation des filaments fles-en-mer qui donnent des pistes pour le choix de ces
matériaux (Fedorova 2006; Durany et al. 2009; Anantharamaiah et al. 2008).

Tout d’abord, nous avons identifié que pour favoriser '’hydrofracturation, il faut que la mer
puisse se fracturer et que les iles se séparent de la mer.

Un autre aspect est la filabilité du couple iles/mer. En effet, avant de pouvoir hydrofracturer un
filament files-en-mer, le couple de polymeres choisi doit pouvoir étre filable et former des
filaments iles-en-mer avec une morphologie correcte.

En résumé, le couple de polymeres doit répondre a trois criteres :

— Les polymeres doivent étre filables ensemble et garantir une morphologie correcte
— Le polymeére « mer » doit pouvoir se fracturer sous I'effet des jets d’eau
— Les polymeéres doivent pouvoir se séparer facilement
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Afin de garantir un filage optimal, Fedorova, en 2006, a étudié et développé des fibres et des
structures spunbond iles-en-mer. Elle a mis en ceuvre différents polymeres : PA6, PP et PET pour
les 1les et du PLA, PE basse densité, AQ55 et co-PET pour la mer. Ensuite, elle a montré que pour
avoir une bonne filabilité, il faut répondre a certains criteres rhéologiques comme une viscosité
apparente similaire, une température de solidification et des propriétés mécaniques d’étirage
proches. Des études sur les propriétés mécaniques, et de température de solidification lui ont
permis de sélectionner deux couples de polymeres : le couple PA6/PE et PA6/PLA. En effet, le
couple fle/mer /S PA6/PE posséde une interface entre polymeéres jugée forte alors que le couple
PA6/PLA offre des propriétés mécaniques importantes. Elle note que le couple PP/PLA semble
présenter une interface faible.

Des études plus générales sur la formation de filaments bicomposants ont été réalisées méme si
elles ne mentionnent pas directement la morphologie iles-en-mer. Ainsi, Dooley et Rudolph,
2003, ont étudié I'influence du rapport de viscosité entre deux polymeéres (polyéthylene) sur la
morphologie. Par cette étude, ils montrent des effets d’encapsulation : le polymere le moins
visqueux enrobe le polymere le plus visqueux. Ainsi, 'interface se déforme lorsque le ratio de
viscosité des deux polymeéres est trés différent (Dooley & Rudolph 2003). Ayad et al, 2017,
étudient ce phénoméne sur un procédé de filage side-by-side et observent le méme phénomeéne
d’encapsulation.

20 um 20 pm

Figure 3-9 - Phénomeéne d’encapsulation (Ayad et al. 2016)

Arvidson, en 2011, dans le cadre de sa these étudie les différences entre le filage bicomposant
classique par voie fondue (filament melt-spinning) et le filage bicomposant par voie spunbond.
Elle montre, notamment, que les contraintes d'étirage subies lors de ces procédés sont
différentes. Cela peut provoquer des phases de cristallisation intermédiaires et permet donc
d'obtenir des propriétés différentes. Par conséquent, la transposition des résultats des études en
filages bicomposants vers le procédé spunbond bicomposant doit étre nuancé.

Le deuxiéme critére est la capacité du polymere mer a se fracturer sous l'effet des jets d’eau a
haute pression.

93



Chapitre 3: Etude et développement de médias spunbond iles-en-mer hydrofracturés a fibres submicroniques

Dans la littérature, plusieurs polymeres mer ont été utilisés pour la fracturation :

- Le polyéthyléne (PE) (Anantharamaiah et al. 2008; Durany et al. 2009; Suvari et al. 2013;
B.-Y. Yeom & Pourdeyhimi 2011; Pourdeyhimi & Fedorova 2013)

- Un co-polymeére de polytéréphtalate d’éthylene (Co-PET) (Ndaro et al. 2007)

- Le polytéréphtalate d’étylene (PET) (Durany et al. 2009)

Anantharamaiah et al. ont utilisé le PE, car les chaines moléculaires sont peu étirées et peu
orientées, ce qui faciliterait la fracturation. Ndaro et al. ont proposé d’utiliser des co-PET
spécialement concus pour étre fracturables. Durany et al. ont utilisé le PET afin de modifier les
propriétés mécaniques finales du média.

A travers ces études, la justification du choix du polymére mer se résume a une faible résistance
mécanique, mais ce terme a plusieurs significations : une faible résistance a une contrainte
longue et prolongée, une faible résistance a une contrainte en flexion ou en traction, une faible
résistance a un choc (contrainte importante pendant un temps tres court).

Afin de sélectionner les polymeres « mer » susceptibles de se fracturer, nous avons comparé les
performances théoriques des différents polymeéres utilisés en filage (PE basse densité, PP, PET,
PA6 et PLA). La résistance a la rupture en traction, le module de Young, I'allongement a la
rupture et la résistance au choc Izod sont regroupés dans le Tableau 3-1. Une premiere
hypothése consiste a assimiler I'hydrofracturation a un mécanisme de traction. Ainsi,
sélectionner le PE semble intéressant, car il présente la résistance en traction la plus faible. Ce
choix a été fait de nombreuses fois dans la littérature.

Cependant, on peut noter que I'hydrofracturation se fait sous de fortes contraintes avec des
pressions pouvant atteindre 300 bars, et sur un temps tres court avec une vitesse de tapis de 30
m/min : c’est donc un phénomeéne de choc. Ainsi, les propriétés mécaniques telles que le module
d’élasticité et I'allongement a la rupture qui représentent I'élasticité du matériau, ou encore la
résistance a un choc semblent plus adaptées. En effet, d’apres la théorie de la mécanique de la
rupture, la résistance a un choc est proportionnelle au module élastique du matériau : moins un
matériau est élastique (rigide) et moins il est résistant au choc (cassant) a I'image du verre (Mao
et al. 2006; Pritchard et al. 2000; Crompton 2012).

Tableau 3-1 - Propriétés mécaniques de différents polyméres usuels en filage (Crompton 2012; Wyart 2014)

. N Module de Résistance au choc
Résistance a la Allongement
Young en s (Izod), KJ/m,
rupture en ; alarupture R
traction (MPa) traction (%) éprouvette entaillée a
(GPa) 23°C
PE basse densité linéaire* 10 0,25 400 1,064
PP 26 2 80 0,05
PET 55 2,3 300 0,02
PA6 40 1 60 0,25
PLA 48 3,5 4,25 0,00016
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Pour vérifier cette nouvelle hypothese, nous avons choisi d’utiliser le PA6 et le PLA en tant
qu’élément mer. En effet, le module de Young du PA6 (1 GPa) et la résistance au choc du PA6
(0,25 kJ/m) sont plus élevés que le module de Young du PE (0,25 GPa) et la résistance au choc du
PE (1,064 k]J/m). Puis, le PLA présente une rigidité encore plus importante avec un module de
Young de 3,5 GPa et une résistance au choc de 0,00016 kJ/m. Ainsi, étudier 'hydrofracturation
de ces deux polymeéres permettra de déterminer si I’hydrofracturation est assimilable a un choc
et si un matériau avec une résistance au choc faible est plus intéressant qu'un matériau avec une
faible résistance a la traction.

Apres 'hydrofracturation de la mer, les iles et la mer doivent se détacher. Pour cela, I'adhésion
entre les deux polymeéres doit étre minimisée. Durany et al, 2009, conseillent d’utiliser une
association telle que celle utilisée pour le produit Evolon © c’est-a-dire une association
polyester/polyamide 6, car elle crée une interface faible susceptible de favoriser la fracturation.
Cependant, 'étude de I'adhésion est fortement liée a la filabilité des filaments. Dans le cadre de
la thése, nous nous sommes concentrés sur les mécanismes d’hydrofracturation de la mer plut6t
que sur I'adhésion entre les iles et la mer. Ce travail a été réalisé par Esma Ayad, doctorante,
dans le cadre du projet FILAIRCO. Elle a entre autres étudié l'influence des propriétés
rhéologiques des polymeres sur la morphologie des fibres bicomposantes noyau-écorce et iles-
en-mer.

Pour le choix du couple de polymeres, nous avons choisi sélectionné les couples I/S fles/mer de
polymeéres suivants :

- I/SPA6/PE, car il a été utilisé dans de nombreuses études (Anantharamaiah et al. 2008;
Durany et al. 2009; Suvari et al. 2013; B.-Y. Yeom & Pourdeyhimi 2011; Pourdeyhimi &
Fedorova 2013).

- I/SPE/PAS®, car cela nous permet d’évaluer a la fois la qualité de la fracturation de la mer
et la séparation des iles de la mer (adhésion a l'interface ile-mer).

- 1/S PP/PLA, car cette association a déja été réalisée et présentée de bonnes
morphologies, et que le PP est un bon candidat pour la filtration (Fedorova 2006;
Arvidson et al. 2012).

3.2.1.2 Ratio iles/mer

Le choix du ratio 1lles/mer s’avere étre un compromis entre la quantité de mer a fracturer et la
finesse des iles formées. A priori, plus la quantité de polymeéres mers est importante et moins la
mer sera facile a fracturer et plus il sera difficile d’extraire les iles de 1'élément mer. Cette
observation se retrouve dans les études précédentes ou le ratio iles/mer est proche du ratio
75/25 (Anantharamaiah et al. 2008; Durany et al. 2009; Suvari et al. 2013; B.-Y. Yeom &
Pourdeyhimi 2011; Pourdeyhimi & Fedorova 2013). Cependant, I'influence du ratio iles/mer sur
I’hydrofracturation n’a pas été étudiée. Ainsi, nous avons choisi d’explorer la gamme des ratios
iles/mer en fabriquant des structures avec 3 ratios iles/mer différents (75/25, 50/50, 25/75).
Pour des raisons de commodité, nous avons travaillé avec des ratios lles/mer en masse. Cela
nous permettra de déterminer s'il existe une fraction de mer maximum au-dela de laquelle
I'énergie d’hydrofracturation reste limitée ou si au contraire 1'énergie d’hydrofracturation est
importante quel que soit le choix du ratio ile/mer.
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3.2.1.3 Pression des jets d’eau

Les jets d’eau appliquent une force continue sur les filaments iles-en-mer qui visent a rompre la
mer et a libérer les iles. Ainsi, lorsque I'on augmente la pression, la force appliquée sur les fibres
augmente, ce qui potentiellement accroit '’hydrofracturation. Cependant, I'augmentation ne peut
étre infinie, car a partir d’'une pression critique, le média se déstructure. L’objectif est donc
d’étudier 'influence de la pression des jets a la fois sur 'hydrofracturation, mais aussi sur les
caractéristiques de structures du voile. De cette maniere, il sera possible de déterminer la
pression minimum pour atteindre une hydrofracturation « acceptable », mais, aussi la pression
maximum avant que le média ne se déstructure.

Dans la suite, nous utiliserons la pression des jets comme indicateur bien que d’autres
indicateurs puissent étre utilisés comme la force d’'impact et I'énergie spécifique d’hydroliage.

La force d’'impact Fimpac: correspond a la force exercée sur la fibre, elle se calcule a partir de la
pression des jets et au diameétre des trous de la lame d’hydroliage (équation (3-3)). Comme nous
allons utiliser une méme lame d’hydroliage avec un diameétre de trous constant, la force exercée
sera uniquement liée a la pression des jets d’eau.

(3-3)

— 2
Fimpact - E * dbuse * Pjets

Avec:
dpuse : Diameétre des trous des lames d’hydroliage (m)
Pjets : Pression des jets (Pa)

Dans le cas ou nous souhaitons comparer des échantillons de masses différentes ou
hydrofracturés dans des conditions différentes (nombre de passages dans le procédé différent,
lame d’hydroliage différente, pression d’injecteur différent), on peut utiliser I'énergie spécifique
d’hydroliage qui correspond a I'énergie dépensée par unité de masse. Celle-ci s’exprime par la
relation (3-4) suivante :

M .
K- 1 *Cdnvz* ld 2p 3 (3-4)
= E Lidyuse i Precs.i
szVb 4@ L [ 2e) use,l jets,l

Avec:

K : Energie spécifique d’hydroliage (J/kg)

b : Largeur du voile (m)

M : Masse surfacique du voile (kg/m?)

Vp : Vitesse du tapis (m/s)

Pjessi : Pression du jet d’eau de 'injecteur i (Pa)

Cy: Coefficient de décharge des lames d’hydroliage (-)
pw : Masse volumique de I'eau (kg/m3)

n;: Nombre de jets d’eau par injecteur (m)

I;: Largeur de 'injecteur i (m)

dpuse,i : Diametre des trous des lames d’hydroliage pour 'injecteur i (m)
M : Nombre d’injecteurs
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L’énergie spécifique des jets d’eau a été sans doute utilisée dans les études précédentes, car
I'hydrofracturation a été réalisée avec des pressions d’injecteurs différentes, un nombre
d’injecteurs et un nombre de passages différents, ce qui peut conduire a des résultats de qualité
de voile différents (Anantharamaiah et al. 2008; Durany et al. 2009; Suvari et al. 2013; B.-Y.
Yeom & Pourdeyhimi 2011; Pourdeyhimi & Fedorova 2013). Cependant, pour une méme
énergie, le nombre d’injecteurs ainsi que les pressions des jets peuvent étre différents. Dans la
suite, nous hydrofracturons nos médias a fibres iles-en-mer dans des conditions similaires c’est-
a-dire 1 passage sous 4 injecteurs a hautes pressions de méme pression avec une méme lame
d’hydroliage et des médias de masse surfacique relativement similaires. Cela nous permettra de
comparer l'influence de I'hydroliage en utilisant uniquement la pression d’hydroliage.

Pour pouvoir comparer les échantillons, les uns par rapport aux autres, nous avons visé une
masse surfacique de 50 g/m? pour chaque structure produite. Les études précédentes utilisent
des médias de masse surfaciques de 100 g/m? (Ndaro et al. 2007) et 150 g/m? (Anantharamaiah
et al. 2008; Durany et al. 2009; Suvari et al. 2013; B.-Y. Yeom & Pourdeyhimi 2011), car les
auteurs visent des applications durables. Dans notre cas, nous avons choisi une masse
surfacique plus faible de 50 g/m? afin de notamment nous rapprocher des médias utilisés en
filtration de l'air tels que les masques respiratoires. Il est a noter que les conditions de
fracturation des fibres sont ainsi plus délicates car la qualité du voile sera plus vite affectée par
une pression de jets d’eau élevée.

3.2.1.4 Obtention des iles les plus fines

En supposant un filament iles-en-mer cylindrique, un diametre de fibre constant, une répartition
de la matiére uniforme et un diameétre constant des iles, le diameétre des iles dépend alors
seulement de 3 parametres (Fedorova, 2006) :

- le diametre du filament iles-en-mer avant fracturation
- leratioile/mer
- lenombre d’iles.

Il s’estiment selon I’équation (3-5) suivante :

Diambtre des il Ratio lle/mer en masse Diametre des fil s (dy)
iametre des iles = * Diamétre des filaments
Nombre d'iles f (3-5)

A partir de I'équation (3-5), nous pouvons simuler la taille des filaments selon plusieurs
conditions. La Figure 3-10 représente le diameétre des iles en fonction du nombre d’iles pour
différents ratios ile/mer et diametre de filaments.
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Figure 3-10 - Simulation du diamétres des iles en fonction du nombre d’iles, du diamétre du filament (df) et du ratio
fle/mer

Cette simulation permet de montrer les 3 possibilités de réduction du diameétre des iles :

— Réduire le ratio 1lle/mer
— Diminuer le diamétre des filaments
— Augmenter le nombre d'fles

La qualité d’hydrofracturation et 'obtention d’iles fines ne sont pas indépendantes. En effet, le
ratio ile/mer impacte a la fois les mécanismes d’hydrofracturation et la diminution du diameétre
d’iles.

Dans nos travaux, nous nous sommes uniquement focalisés sur I’étude du ratio iles/mer.

L’étude de l'influence du nombre d’iles nécessite I'utilisation de filieres bicomposantes iles-en-
mer spécifiques. Cette étude pourrait constituer une étape suivante pour le projet (Durany et al.
2009).

De méme, I'optimisation du diametre des filaments aurait pu étre envisagée, mais nous avons
choisi de privilégier I’étude du couple de polymeres avec une morphologie correcte. Ainsi, nous
nous sommes fixés un diametre de filament de 15 um comme objectif.

3.2.1.5 Bilan des parameétres sélectionnés et caractéristiques étudiées

La Figure 3-11 regroupe les différents parametres qui peuvent jouer un roéle dans
I'hydrofracturation des filaments files-en-mer ou permettre de créer les iles les plus fines
possible. Parmi ces différents parametres, nous avons choisi trois couples de polymeéres iles/mer
(PA6/PE, PE/PA6 et PP/PLA), 3 ratios en masse iles/mer (25/75-50/50-75-25) et différentes
pressions d’hydroliage (50 a 300 bars). Parmi les constantes de notre étude, nous avons fixé une
masse surfacique de 50 g/m? et un diamétre de filaments de 15 pm.

Le choix de ces parametres est lié a des questions auxquelles nous souhaitons apporter des
réponses.
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Pour rappel :

- Le polymére mer doit-il étre rigide, cassant et sensible au choc ou plutét avoir une faible
résistance en traction pour favoriser ’hydrofracturation ?

- Existe-t-il un seuil ou un ratio ile/mer critique au-dela duquel I'hydrofracturation n’a pas
lieu ou au contraire I'hydrofracturation a lieu, peu importe le ratio ile/mer ?

- Quelles sont les pressions des jets minimum permettant une hydrofracturation acceptable ?

- Quelles sont les pressions des jets maximum permettant une hydrofracturation importante
sans nuire a l'intégrité et aux caractéristiques du média fibreux ?

Paramétres étudiés Caractéristiques étudiées
Matiéres Couple fle/mer —> ——> Masse surfacique
premiéeres
—> Epaisseur
Ratio fle/mer ——>
—> Compacité
L . P iété
Paramatres Diamétre des filaments —> L3 Surface spécifique ropc»ir;e es
process ez structures
spunbond Masse surfacique —>{ § Perméabilité
——> Taux de fracturation
Nombre d’iles —>
—> Qualité du voile
Pression des jets d'eau ——>
Parametres ——> Efficacité e
process Lame d’hydroliage ——> Pro.prlet_es
hydroliage —=> Perte de charge de filtration
Nombre de passages ——>

Figure 3-11 - Relation propriété/structure/procédé/polymére pour les structures spunbond iles-en-mer
hydrofracturées

Pour comprendre les relations entre ces parametres du procédé et '’hydrofracturation, nous
caractérisons I'hydrofracturation a l'aide d’observation MEB et estimerons le taux de
fracturation. En parallele, nous étudierons I'impact des jets d’eau sur les caractéristiques du
média telles que la masse surfacique, I'épaisseur, la compacité et la perméabilité. Enfin, nous
évaluerons la qualité du voile.

3.2.2 POLYMERES UTILISES ET CONDITIONS DES ESSAIS

Dans cette partie, nous présenterons les protocoles utilisés pour caractériser nos échantillons,
les caractéristiques des médias spunbond iles-en-mer utilisés ainsi que les conditions
d’hydrofracturation.
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3.2.2.1 Production des structures et fracturation par hydroliage
3.2.2.1.1 Production des médias spunbond

Les caractéristiques et les références des polymeres utilisés sont détaillées dans le Tableau 3-2.

Tableau 3-2 - Caractéristiques des polyméres

Masse volumique Température de Melt flow rate

Polymére Référence Fournisseur 0 (g/cm?) fusion T (°C) MFR (g/10 min)
PA6 Radillon S 24E 100NAT Radici 1,14 220 N.S.
PE ASPUN 6834 Dow chemical 0,95 130 17
PP Lumicene MR2001 Total 0,905 151 25
PLA 6252D Natureworks 1,24 160-170 70-85

N.S. : Non spécifié

Les structures ont été produites au Centre Européen des Textiles Innovants (CETI) a I'aide d'un
procédé spunbond bicomposant Hills © équipé d’'une filiére iles-en-mer avec 37 iles. Afin de
maintenir une cohésion entre les filaments avant I'hydroliage, les structures spunbond
bicomposantes iles-en-mer sont pré-calandrées par des rouleaux a pointe a une pression de 30
N/mm et une température de 150°C pour le couple PA6/PE et PE/PA6 et 120°C pour le couple
PP/PLA.

Le Tableau 3-3 résume les structures spunbond réalisées et qui ont été ensuite hydrofracturées.

Tableau 3-3 - Caractéristiques des structures spunbond iles-en-mer avant hydrofracturation

Ratio % Diameétre

e Polymere quy- fle/mer Nombre Magse Epaisseur Compacité des DlamAetre
Référence A meére X surfacique ) desiles
ile mer en d'iles (g/m?) (mm) (%) filaments (um)
masse & (hm) .
PA6/PE-25I PA6 PE 56 0,39 15% 15,1 1,2
PE/PA6-251 PE PA6  25/75 42 0,26 15% 15,3 1,3
PP/PLA-251 PP PLA 48 0,54 9% 15,1 1,2
PA6/PE-501 PA6 PE 64 0,42 14% 14,9 1,7
PA6/PE-501 PE PA6  50/50 37 42 0,30 14% 15,5 1,9
PA6/PE-501 PP PLA 50 0,44 11% 15,1 1,8
PA6/PE-751 PA6 PE 52 0,32 15% 14,6 2,2
PE/PA6-751 PE PA6  75/25 45 0,31 15% 15,4 2,2
PP/PLA-751 PP PLA 49 0,50 9% 15,1 2,2

Comme mentionné précédemment, nous avons créé des médias spunbond iles-en-mer pour les
couples iles/mer PA6/PE, PE/PA6 et PP/PLA pour 3 ratios iles/mer (25/75-50/50-75/25), nous
avons visé une masse surfacique de 50 g/m? et un diameétre de 15 um. Pour I'ensemble des
structures, les diametres moyens obtenus sont proches de 15 pm. Les masses surfaciques
mesurées varient entre 42 et 64 g/m?.

Les médias spunbond iles-en-mer /S PA6/PE ont les masses surfaciques les plus élevées (50 a
64 g/m?), les médias iles-en-mer 1/S PE/PA6 ont une masse surfacique plus faible (environ 42
g/m?) et les médias iles-en-mer 1/S PP/PLA ont des masses surfaciques proches de 50 g/m?. On
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note aussi une compacité plus faible comprise entre 9 et 11% des médias iles-en-mer 1/S
PP/PLA par rapport a une compacité comprise entre 14 et 15% pour les médias lles-en-mer i/S
PA6/PE et PE/PA6.

8,060 11, Tmim w6, (M) ! 5
Figure 3-12 - Couple transversale d'un filament iles-en- Figure 3-13 - Couple transversale d'un filament iles-

mer /S PA6/PE 251 composé de 37 iles avant étirage en-mer /S PA6/PE 501 composé de 37 iles aprés
étirage

La Figure 3-12 et la Figure 3-13 présentent deux filaments iles-en-mer vus en coupe, obtenus
par le procédé spunbond équipé d’une filiére fles-en-mer avec 37 files, prise avant et apres
étirage. Les deux phases, ile et mer, sont bien visibles ainsi que les 37 fles.

3.2.2.1.2 Hydrofracturation par le procédé d’hydroliage

Les structures spunbond fles-en-mer sont ensuite hydrofracturées au Centre Européen des
Textiles Innovants (CETI) a 'aide d’'un procédé d’hydroliage Perfojet © d’Andritz. Pour cela les
structures spunbond passent sous deux injecteurs basses pressions qui assurent un pré
mouillage homogene puis sous 4 injecteurs hautes pressions (injecteur 11, 12, 21 et 22) qui
générent la fracturation des filaments iles-en-mer. La Figure 3-14 représente la position des
injecteurs haute pression par rapport a la structure spunbond. Deux injecteurs sont placés sur la
face endroit et deux injecteurs sont placés sur la face envers. Les injecteurs d’hydroliage sont
équipés de lames d’hydroliage avec une seule rangée de trous de 140 um de diametre, espacés
de 0,6 mm. Les structures spunbond iles-en-mer sont hydrofracturées a des pressions comprises
entre 50 et 300 bars selon la résistance des structures spunbond a une vitesse de 10 m/min.
Pour chaque échantillon, les 4 injecteurs sont réglés avec la méme pression pour les jets d’eau.
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Injecteur 22

Sens machine [ | ~. Injecteur 21
Nof 7 ]

T in3a1oalu)
¢ Jnd1d9lu|

Structure spunbond fle-en-mer

Injecteur 12

Injecteur 11
Injecteur 12

Injecteur 11 | ‘{._‘,_,-

Sens machine

(@ (b)
Figure 3-14 - Positionnement des injecteurs par rapport aux structures spunbond
(a) Schéma du passage de la structure spunbond par le process d’hydroliage
(b) schéma de la position des injecteurs par rapport a la structure spunbond

Le Tableau 3-4 regroupe les conditions d’hydrofracturation des structures spunbond iles-en-
mer. Les caractéristiques des structures spunbond files-en-mer fracturées par hydroliage sont
résumées dans le Tableau 3-5. Il détaille la masse surfacique, I'épaisseur, la compacité et
'estimation du taux de fracturation via la mesure de la surface spécifique par technique BET.
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Tableau 3-4 - Conditions d’hydrofracturation des structures spunbond iles-en-mer

Référence Pression injecteur  Pression injecteur Pression injecteur Pression injecteur
Ile/mer 11 (bars) 12 (bars) 21 (bars) 22 (bars)
50 50 50 50
PA6/PE 25/75 150 150 150 150
250 250 250 250
100 100 100 100
PA6/PE 50/50 200 200 200 200
300 300 300 300
50 50 50 50
150 150 150 150
PA6/PE 75/25
250 250 250 250
300 300 300 300
50 50 50 50
100 100 100 100
PE/PA6-25I] 200 200 200 200
250 250 250 250
300 300 300 300
50 50 50 50
100 100 100 100
PE/PA6-501 200 200 200 200
250 250 250 250
300 300 300 300
50 50 50 50
100 100 100 100
PE/PA6-75I1 200 200 200 200
250 250 250 250
300 300 300 300
50 50 50 50
100 100 100 100
PP/PLA-251
200 200 200 200
250 250 250 250
50 50 50 50
100 100 100 100
PP/PLA-50I
200 200 200 200
250 250 250 250
50 50 50 50
100 100 100 100
PP/PLA-75I
200 200 200 200
250 250 250 250
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Tableau 3-5 - Caractéristiques des structures spunbond iles-en-mer apres fracturation

. Masse . o s Taux de Surface
" Pression des . Epaisseur Compacité . P,
Référence . surfacique fracturation spécifique
jets (bars) 2 (mm) (%) o 2
(g/m?) BET(%) (m”/g)
50 57 0,44 13% 13% 0,50
PA6/PE-251 150 59 0,40 15% 15% 0,54
250 66 0,38 18% 18% 0,60
100 66 0,59 11% 15% 0,59
PA6/PE-501 200 70 0,45 15% 28% 0,93
300 71 0,42 16% 42% 1,26
50 54 0,39 13% 12% 0,58
PAG//PE-75] 150 59 0,29 18% 30% 1,06
250 61 0,27 20% 52% 1,66
300 61 0,29 19% 62% 1,94
50 50 0,50 9% 16% 0,60
100 48 0,44 10% 24% 0,74
PE/PA6-25I] 200 56 0,49 11% /
250 56 0,49 11% 17% 0,62
300 55 0,49 10% 23% 0,72
50 49 0,37 13% 9% 0,49
100 52 0,37 13% 9% 0,50
PE/PA6-501 200 52 0,38 13% 22% 0,81
250 53 0,38 13% 27% 0,93
300 49 0,36 13% 40% 1,25
50 50 0,36 14% 11% 0,58
100 45 0,33 14% 18% 0,79
PE/PA6-75I1 200 53 0,33 16% 44% 1,54
250 50 0,33 15% 53% 1,80
300 49 0,35 14% 54% 1,85
50 48 0,52 9% 9% 0,41
100 50 0,56 9% /
PP/PLA-251
200 54 0,51 11% 25% 0,7
250 51 0,46 11% 27% 0,75
50 49 0,54 9% 6% 0,39
PP/PLA-50] 100 52 0,50 10% 18% 0,70
200 56 0,45 12% 40% 1,25
250 48 0,42 11% 50% 1,50
50 49 0,50 9% 26% 1,03
PP/PLA-75] 100 50 0,42 10% 25% 1,00
200 52 0,41 11% 54% 1,86
250 50 0,45 10% 65% 2,18
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3.2.3 ANALYSE DES RESULTATS DU PLAN D’EXPERIENCES

Apreés avoir détaillé la démarche de I'étude ainsi que les plans d’expériences réalisés, nous allons
analyser l'influence du couple iles/mer, du ratio iles/mer et de la pression de jets sur
I’hydrofracturation a travers des observations MEB et le taux de fracturation. Puis, nous allons
étudier l'influence des jets d’eau haute pression sur les caractéristiques de structures
hydrofracturées (masse surfacique, épaisseur, la compacité et la perméabilité). Ces analyses
vont nous permettre de mieux comprendre les propriétés mécaniques du polymere mer qui
favorise I'hydrofracturation, mais aussi de déterminer les conditions optimales (couple de
polymere, ratio iles/mer, pression des jets) permettant d’obtenir une hydrofracturation
acceptable et maximum pour une qualité de voile acceptable c’est-a-dire utilisable en tant que
médias.

3.2.3.1 Analyse de I’hydrofracturation des filaments iles-en-mer
3.2.3.1.1 Visualisation de I'hydrofracturation par image MEB

Pour observer I'hydrofracturation des filaments files-en-mer, nous avons réalisé des
observations au MEB en vue de dessus et en section. La Figure 3-15 et la Figure 3-16
représentent deux images MEB de méme grossissement en vue de dessus de médias spunbond
iles-en-mer hydrofracturés a des pressions respectives de 50 et 200 bars. A partir de ces deux
images, nous pouvons visualiser I’hydrofracturation en comparant I'aspect des filaments sur
chacune des images. Sur la Figure 3-15, les filaments iles-en-mer sont clairement identifiables
alors que sur la Figure 3-16, on observe un mélange de fibrilles composées d’iles et de mer. Ces
deux images montrent donc respectivement un média faiblement fracturé et fortement fracturé.

X80  200pm
Figure 3-15 - Echantillon faiblement fracturé en vue de Figure 3-16 - Echantillon fortement fracturé en vue de
dessus (I/S PP/PLA 175 50 bars) dessus (I/S PP/PLA 175 200 bars)

Malgré le nombre important de filaments iles-en-mer fracturés a la Figure 3-16, il reste quelques
filaments fles-en-mer non fracturés visibles. L’hydrofracturation n’est donc jamais complete, il
reste toujours quelques filaments non fracturés. Ces observations sont similaires aux études de
la littérature (Ndaro et al. 2007; Anantharamaiah et al. 2008; Durany et al. 2009; Suvari et al.
2013; B.-Y. Yeom & Pourdeyhimi 2011).
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La Figure 3-17 (a) et (b) montrent différentes coupes en sections. Ce type d’observation permet
d’évaluer l'uniformité de la fracturation au sein de l'échantillon. Les filaments au centre de
I’échantillon sont moins fracturés que les filaments en surface. Cela peut s’expliquer par les jets
d’eau qui fracturent les filaments en surface avant d’atteindre les filaments du centre. L’énergie
transmise au centre de I'échantillon est alors plus faible que I'énergie transmise en surface d’ou
une fracturation moins importante au centre de I’échantillon.

5kV X160 100pm

(b)
Figure 3-17 - Vue en coupe d’une structure spunbond iles-en-mer hydrofracturé (I/S PP/PLA 751 200 bars)

ATlaide d'un MEB, il est possible d’observer un échantillon fibre par fibre, en réalisant cela, nous
pouvons obtenir des informations sur les mécanismes de fracturation d’un filament iles-en-mer.
La Figure 3-18 représente un filament iles-en-mer fracturé, les iles sont enroulées les unes sur
les autres. Ce phénoméne d’enroulement est aussi présent avec les fibres bicomposantes
segmentées apres éclatement. Dans la structure fibreuse finale, les filaments « iles » ne sont pas
répartis de maniére uniforme, mais plutét en amas de filaments «iles » et de filaments non
fracturés.

;“.

5kV X430  50um

Figure 3-18 - Section d’une structure spunbond iles-en- Figure 3-19 - Section d’échantillon fibre iles-en-mer ou
mer fracturée par hydroliage (I/S PE/PA6) les iles constituent un amas (I/S PP/PLA)

6.0kV 13.1mm x1.00k SE(M)

La Figure 3-19 illustre des faisceaux de fibres iles-en-mer non fracturées entourés de filaments
iles-en-mer fracturés. Sur cette figure, on repere au milieu du faisceau de filaments non
fracturés, I'état d’un filament iles-en-mer apres avoir été hydrofracturé.
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De plus, on remarque qu’il n'y a pas de filaments iles-en-mer hydrofracturés partiellement, en
deux filaments, par exemple. Cela suggere que les filaments fles-en-mer s’hydrofracturent avec
un effet de seuil : soit 'hydrofracturation est presque compléte ou soit '’hydrofracturation n’a
pas lieu.

L’observation des images en vue de dessus (Figure 3-16) ou en section (Figure 3-17) renforce
cette hypothése. En effet, les filaments iles-en-mer qui s’hydrofracturent partiellement ne sont
pas visibles, seuls les filaments non hydrofracturés et les fibrilles issues de I'hydrofracturation
sont visibles.

Une recherche de filaments partiellement hydrofracturés a I'aide d'un MEB permet de repérer
ponctuellement des états d’hydrofracturation intermédiaires comme a la Figure 3-20. La Figure
3-20 (a) illustre des files qui s’extirpent ou se libérent du filament iles-en-mer, a I'intérieur du
cercle rouge. La Figure 3-20 (b) montre I'élément mer formant une gaine aprés que les iles se
détachent des filaments iles-en-mer. Ces deux cas restent néanmoins rares.

(a) (b)
Figure 3-20 - Section d’échantillon fibre iles-en-mer (I/S PE/PA6)

Ndaro et al,, 2007, présentent des images MEB de filaments fles-en-mer en section composés de
37 1les. Sur ces images, les filaments iles-en-mer fracturés se composent d’fles, de mer et
d’associations de 1 a 4 iles avec de la mer qui représentent des éléments beaucoup plus petits
que le filament iles-en-mer initial. Ainsi, ces images semblent confirmer une hydrofracturation
par effet de seuil. Cela signifie que pour optimiser la fracturation, le point important est I'amorce
de T'hydrofracturation. Car une fois I'hydrofracturation amorcée, les filaments iles-en-mer
tendent a se fracturer de maniere importante.

L’hypothése de I'hydrofracturation avec un effet de seuil est intéressante, mais elle doit étre
nuancée par le fait que nous avons testé peu de couples de polyméres. D’autres phénomenes tels

que I'adhésion entre le polymere ile et mer sont impliqués et ne sont pas étudiés ici. Ainsi, ces
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premiers résultats constituent une ouverture pour des études approfondies sur les mécanismes
exacts d’hydrofracturation d'un filament iles-en-mer.

En résumé, nous avons vu que l'observation en vue de dessus a I'aide d'image MEB permet de
visualiser la fracturation. De plus, les coupes en section montrent que la fracturation est plus
importante en surface qu’au centre. Cet effet peut étre lié aux jets qui ne s’appliquent pas a toute
la surface du média. Enfin, 'hydrofracturation des filaments fles-en-mer semble s’effectuer par
seuil : soit le filament s’hydrofracture complétement soit il ne s’hydrofracture pas.

3.2.3.1.2 Validation du taux de fracturation

Avant d’utiliser I'estimation du taux de fracturation a I'aide de la mesure de la surface spécifique
mesurée, nous avons validé la méthode en mesurant la surface spécifique d'un média composé
de diamétre connu par deux dispositifs BET.

Pour cela, nous avons sélectionné un média spunbond avec un diamétre moyen de 14,88 pm,
mesuré a I'aide d’'un microscope optique. La premiere mesure de la surface spécifique a été
réalisée au LRGP a l'aide de la méthode décrite dans la partie 3.1.3.4.2. La deuxieme mesure a été
réalisée par la société Quantachrome Instruments (QI). Pour comparer les résultats, nous avons
recalculé le diametre des filaments a partir de la surface spécifiquement mesurée au LRGP et par
QI selon I'équation (1-4) a savoir :

_ Sfibres _ 4

a —
4 prds

Vfibres (1 4)
Avec:
ay : Surface spécifique (m?/g)
pr: Masse volumique de la fibre (g/m3)
Spibres: Surface des fibres (m?)
Vfibres: Volume des fibres (m3)

dr: diameétre des fibres (m)

Les résultats sont résumés dans le Tableau 3-6.

La comparaison entre le diamétre mesuré (14,88 um), le diametre obtenu au LRGP (14,48 pum
+/- 1,2 pm) et le diamétre obtenu par QI (13,6 +/- 0,69 um) montrent des valeurs trés proches
méme si le diametre obtenu par QI est Iégerement inférieur au diameétre moyen de I'échantillon.

Ensuite, pour vérifier la cohérence des mesures entre le LRGP et QI, nous avons mesuré la
surface spécifique d’'un média spunbond iles-en-mer hydrofracturé. Les résultats montrent des
valeurs proches, mais pas identiques. La faible différence peut s’expliquer par les dispositifs, la
méthode de préparation et I'analyse des résultats qui ne sont pas identiques entre le LRGP et QI
(Tableau 3-6).

En définitive, ces deux comparaisons suggerent donc que les mesures des surfaces spécifiques
au LRGP sont cohérentes.
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Tableau 3-6 - Comparaison des surfaces spécifiques et diametres de filaments mesurés par microscope optique,
dispositif BET au LRGP et dispositif BET de Quantachrome Instruments (QI)

Média non fracturé Média fracturé

Mesure microscope optique Diametre des filaments (um) 14,88 pm /

Surface spécifique (m?/g) 0,2763 +/-0,0115 1,66
Mesure LRGP Diama . ir de
iametre moyen a partir de la 14,48 +/- 1,20 /
surface spécifique (pum)
Surface spécifique (m?/g) 0,29362 +/-0,0156 1,44
Mesure Quantachrome
Instruments (QI jamé 3 i
Qn Diametre moyen a partir de la 13,6 +/- 0,68 /

surface spécifique (um)

3.2.3.2 Influence du couple de polymeres, du ratio ile/mer et de la pression
d’hydroliage sur le taux de fracturation

L’histogramme de la Figure 3-21 montre l'influence de la pression des jets d’eau, du ratio
iles/mer et du couple de polymere sur le taux de fracturation BET. En effet, cette figure
représente le taux de fracturation par méthode BET pour les trois couples de polymeres

iles/mer (PA6/PE, PE/PA6 et PP/PLA), pour 3 ratios iles/mer (25/75-50/50-75/25) pour des
pressions de jets d’eau croissantes.
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Ratio I/S 75/25

60% -

wu
2
=

1/S PA6/PE

IS
o
ES

w
S
X

20%

Taux de fracturation BET (%)

10% -

0% -

50 bars |100 bars
|

150 bars ‘ 200 bars|250 bars‘300 bars| 50 bars |100 bars|200 bars|250 bars|300 bars| 50 bars |100 bars| 200 bars| 250 bars
I I | I I I

Figure 3-21 - Taux de fracturation estimé en fonction du ratio fle/mer (ratio I/S 25/75 et 75/25) pour trois couples
de polymeres (I/S PA6/PE, PE/PA6 et PP/PLA) a des pressions de jets d’eau comprises entre 50 et 300 bars.

Tout d’abord, le taux de fracturation augmente lorsque la pression des jets augmente. Par
exemple, dans les cas du couple iles/mer PP/PLA et un ratio ile/mer de 75/25, le taux de
fracturation augmente de 26% pour une pression de jets de 50 bars a 65% pour une pression de
jets de 250 bars.
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La Figure 3-22 représente des vues de dessus de médias spunbond I/S PP/PLA 75/25
hydrofracturés a des jets de 50, 100, 200 et 250 bars et montre I'évolution de la surface du
média lorsque la pression augmente. Dans ce cas, les filaments iles-en-mer sont tres faiblement
fracturés pour des jets a 50 bars, mais a 250 bars, la majorité des filaments iles-en-mer sont
hydrofracturés.

X80

50 bars ‘ 100 bars

X80  200pm X80

200 bars 250 bars
Figure 3-22 - Etat de la structure fibreuse pour différentes pressions d’hydrofracturation de 50 a 250 bars sur un
échantillon spunbond I/S PP/PLA 75/25

L’augmentation du taux de fracturation lorsque la pression des jets augmente est largement
observée dans la littérature (Ndaro et al. 2007; Anantharamaiah et al. 2008; Durany et al. 2009;
Suvari et al. 2013; B.-Y. Yeom & Pourdeyhimi 2011; Pourdeyhimi & Fedorova 2013).

Néanmoins, cette augmentation doit étre nuancée selon les ratios iles/mer. En effet, plus la
quantité de mer est importante et plus 'augmentation du taux de fracturation est faible. Dans le
cas du couple iles/mer PE/PA6 pour des pressions entre 50 et 300 bars, le taux de fracturation
augmente de 16% a 23% pour le ratio iles/mer de 25/75, de 9% a 40% pour le ratio lles/mer de
50/50 et 11% a 54% pour le ratio iles/mer de 75/25. Comme mentionné au § 3.2.1.2, plus la
quantité de mer est importante et plus la force nécessaire pour fracturer la mer est importante.
Autrement dit, pour une méme pression de jets d’eau, I'hydrofracturation est beaucoup plus
importante lorsque la quantité de mer est faible.
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La Figure 3-23 et Figure 3-24 illustrent respectivement un média avec un ratio iles/mer de
25/75 et un média avec un ratio iles/mer de 75/25. La comparaison des deux images souligne
que la fracturation est bien plus importante dans le cas du ratio les/mer de 75/25.

Bien que cette tendance puisse étre attendue, elle s’oppose a la diminution du diameétre des iles
en diminuant la quantité du polymere iles par rapport a la mer (§ 3.2.1.4). Ainsi, le choix du ratio
iles/mer doit prendre en compte la possibilité de fracturation de la mer et le diameétre des iles
souhaité. Nous notons que les exemples de fracturation dans la littérature utilisent une faible
quantité de mer avec des ratios iles/mer supérieurs a 70/30 (Anantharamaiah et al. 2008;
Durany et al. 2009; Suvari et al. 2013; B.-Y. Yeom & Pourdeyhimi 2011; Pourdeyhimi & Fedorova
2013).

X80 X80
Figure 3-23 - I/S 25/75 PP/PLA 200 bars Figure 3-24 - /S 75/25 PP/PLA 200 bars

La comparaison des taux de fracturation en fonction du couple iles/mer ou du polymere mer
(Figure 3-21) montre que les taux de fracturation entre le couple ile/mer PA6/PE et PE/PA6
sont similaires tandis que les taux de fracturation affichés par le couple ile/mer PP/PLA sont
plus importants que les deux autres couples. Par exemple, pour un ratio iles/mer de 75/25 et
une pression de jets d’eau de 250 bars, le taux de fracturation est de 52% pour le couple
iles/mer PA6/PE, 53% pour le couple iles/mer PE/PA6 et 65% pour le couple iles/mer PP/PLA.
Précédemment, nous avons fait ’hypothése que '’hydrofracturation peut étre assimilée a une
rupture due a un choc. Ainsi, les propriétés mécaniques a considérer dans ce cas étaient le
module de Young ou la résistance au choc. Ces résultats semblent confirmer cette hypothese, car
le PLA posséde une résistance au choc beaucoup plus faible (0,00016 kj/m) que le PE (1,064
k]/m) et le PA6 (0,25 kJ/m). Néanmoins, le PA6 et le PE affichent des taux de fracturation
similaires malgré un écart entre leur module de Young et leur résistance au choc. Une des
explications peut étre la faible résistance a la rupture en traction du PE (10 N) comparé au PA6
(40 N). Ainsi, malgré une sensibilité au choc plus importante, le matériau nécessite une force
plus importante pour se fracturer. Ces résultats suggeérent donc que la résistance au choc et la
résistance a la rupture jouent un réle dans I'’hydrofracturation. Ainsi, le polymere idéal semble
étre un polymere avec une faible résistance a la rupture en traction et une faible résistance au
choc. Ces explications doivent étre nuancées par le fait que nous avons utilisé des données
théoriques ainsi, la mesure des performances mécaniques des polymeres utilisés en traction et
en résistance au choc constitue un point important a réaliser par la suite.
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En définitive, I'étude de I'influence du couple iles/mer, du ratio iles/mer, et la pression des jets
nous a permis de montrer qu'un polymeére mer sensible au choc et/ou qui possede une faible
résistance a la rupture permet de favoriser I'hydrofracturation.

Puis, l'augmentation des jets augmente I'’hydrofracturation, mais l'augmentation dépend
fortement du ratio 1iles/mer ainsi une faible quantit¢é de mer permet de favoriser
I'hydrofracturation et une quantité importante de mer limite ’hydrofracturation.

Maintenant que nous avons étudié 'influence des parametres des procédés et polymeres sur le
taux de fracturation, nous allons nous intéresser a la qualité du média final. En effet, 'utilisation
de jets d’eau a haute pression a des conséquences sur les propriétés et 'intégrité du média.

3.2.3.3 Influence de la pression d’hydroliage sur les caractéristiques de
structures (Masse surfacique, épaisseur, compacité et perméabilité)

En théorie, I'opération d’hydroliage induit des phénomeénes de rétrécissement en longueur et en
largeur du voile. Cela peut alors augmenter la masse surfacique. Un autre effet de 'opération
d’hydroliage est de compacter le média fibreux et de déstructurer le média lorsque la pression
des jets d’eau est trop élevée. Dans le cas de I'hydrofracturation de filaments iles-en-mer, les
pressions des jets utilisés peuvent atteindre 300 bars ainsi, nous allons étudier 1'évolution de la
masse surfacique, de I'épaisseur, de la compacité et de la perméabilité en fonction de la pression
d’hydroliage. Afin de limiter notre étude aux échantillons avec un taux de fracturation important,
nous nous sommes limités aux structures avec un ratio ile/mer de 75/25.

3.2.3.3.1 Evolution de la masse surfacique et de I'épaisseur en fonction de la
pression des jets d’eau
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Figure 3-25 - Evolution de la masse surfacique du spunbond en fonction de la pression des jets d’eau

La Figure 3-25 décrit I'évolution de la masse surfacique en fonction de la pression des jets d’eau
pour trois couples de polymeéres (I/S PA6/PE, PE/PA6 et PP/PLA) a un ratio ile/mer de 75/25.
Chaque point correspond a un échantillon hydrofracturé.
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Les résultats montrent que la masse surfacique augmente légérement. Par exemple, dans le cas
du voile 1/S PA6/PE 75/25, la masse surfacique augmente de 52 a 58 g/m?. Cela est dii au
phénomeéne de retrait en largeur de la structure. En effet, la largeur de la structure peut rétrécir
en réponse a I'action combinée des jets d’eau qui maintiennent la structure sur le tapis et le tapis
qui avance. Cette double action crée une contrainte de cisaillement, qui fait rétrécir le voile sur la
largeur. Ainsi, la masse surfacique augmente localement (Brunnschweiler et al. 2006). Ensuite, le
fait que la masse surfacique ne chute pas signifie que I'’élément mer reste dans la structure
méme apres fracturation. L'étude d’Anantharamaiah et al. 2008, confirme cette hypothese.
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Figure 3-26 - Evolution de I'épaisseur du spunbond en fonction de la pression des jets d’eau

La Figure 3-26 illustre I'évolution de I'épaisseur en fonction de la pression des jets d’eau pour
trois couples de polymeres (I/S PA6/PE, PE/PA6 et PP/PLA) a un ratio ile/mer de 75/25.
Chaque point correspond a un échantillon hydrofracturé. Le graphique montre que I'épaisseur
varie peu entre 0 et 300 bars pour les trois couples méme s’il y a un pic d’augmentation pour les
trois couples a 50 bars. Cela suggére qu’a 50 bars de pression, I'énergie fournie par les jets d’eau
est suffisante pour entreméler les fibres, mais trop faible pour générer de la fracturation ou
compacter le média. Ainsi, pour de faibles pressions d'hydroliage, au lieu de générer de la
fracturation ou de compacter la structure, les fibres se réorganisent et s’enchevétrent, ce qui
augmente I'épaisseur. Cela peut aussi étre dii au phénomene de retrait comme c’est le cas avec la
masse surfacique.

3.2.3.3.2 Evolution de la compacité et de la perméabilité en fonction de la pression
des jets d’eau

La Figure 3-27 compare I'évolution de la compacité en fonction de la pression des jets d’eau pour
trois couples de polymeéres (I/S PA6/PE, PE/PA6 et PP/PLA) a un ratio ile/mer de 75/25.
Chaque point correspond a un échantillon hydrofracturé. La figure montre que la compacité
augmente de 15% a 20%, dans le cas du couple I/S PA6/PE 75/25 et reste quasi constant pour
les couples I/S PE/PA6 75/25 (15%) et PP/PLA 75/25 (10%) lorsque la pression d’hydroliage
augmente. Le couple iles/mer PA6/PE suit la tendance attendue cependant les couples iles/mer
PE/PA6 et PP/PLA s’opposent a 'augmentation de la compacité.
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Figure 3-27 - Evolution de la compacité du spunbond en fonction de la pression des jets d’eau

On retrouve une tendance comparable avec I'étude de la perméabilité en fonction de la pression
des jets d’eau. La Figure 3-28 compare I'évolution de la perméabilité en fonction de la pression
des jets d’eau pour trois couples de polymeres (I/S PA6/PE, PE/PA6 et PP/PLA) a un ratio
ile/mer de 75/25. Pour chaque couple de polyméres iles/mer, la perméabilité diminue dans un
premier temps puis augmente lorsque la pression des jets augmente. Cette tendance est surtout
marquée pour les couples iles/mer PE/PA6 et PP/PLA. Dans le cas du couple fles/mer PA6/PE,
I'augmentation de la perméabilité reste relativement faible.
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Figure 3-28 - Evolution de la perméabilité du spunbond en fonction de la pression des jets d’eau

Une des explications est la déstructuration du voile pour des pressions importantes. Au lieu de
compacter la structure, les jets d’eau traversent le voile en formant des trous ainsi,
I'augmentation de la pression des jets d’eau ne compacte pas la structure, mais traverse la
structure et crée des passages préférentiels. Par conséquent, 'augmentation de la perméabilité
indique la pression des jets d’eau a partir de laquelle ils détériorent significativement le voile.
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En faisant cette hypothese, les pressions des jets d’eau maximales avant détérioration du voile
pour les couples I/S PA6/PE, PE/PA6 et PP/PLA sont respectivement de 250, 100 et 200 bars.

La Figure 3-29 et la Figure 3-30 illustrent un média hydrofracturé ile/mer PE/PA6 a
respectivement 100 et 250 bars. Le média hydrofracturé a 250 bars présente des trous locaux
comparé au média hydrofracturé a 100 bars, ce qui tend a confirmer I'hypothéese d'une pression
trop importante qui déstructure le voile.

6.0kV 12.3mm x80 SE(M)

6.0kV 12.0mm x80

Figure 3-29 -1/S 75/25 PE/PA6 100 bars Figure 3-30 - 1/S75/25 PE/PA6 250 bars

La différence de pression des jets d’eau maximale avant détérioration du voile entre les couples
iles/mer PE/PA6 (100 bars) et PP/PLA (200 bars) par rapport au couple PA6/PE peut
s’expliquer par la capacité du PE a absorber les chocs. Lors du contact des jets d’eau a hautes
pressions et des filaments iles-en-mer PA6/PE, les filaments absorbent I'énergie au lieu de
s'écarter, ce qui limite la déstructuration et augmente la compacité. L'observation des images
MEB tend a valider cette hypothése. Pour une pression de 250 bars, la surface du média
spunbond ile/mer PA6/PE est moins déstructurée (Figure 3-31) que le média spunbond
iles/mer PE/PA6 (Figure 3-30).

On peut cependant noter que pour une pression de 300 bars, la pression est trop importante et
des trous apparaissent dans le cas du média spunbond iles-en-mer ile/mer PA6/PE comme
l'illustre la Figure 3-32 et 'augmentation de la perméabilité entre 250 et 300 bars a la Figure
3-28.

(O T B T B R | LI A I A B |

6.0kV 13.1mm x80 SE(M) . ‘ 500um
Figure 3-31 - I/S 75/25 PA6/PE 250 bars Figure 3-32 -1/S 75/25 PA6/PE 300 bars

6.0kV 12.8mm x80 SE(M) 500um

115



Chapitre 3: Etude et développement de médias spunbond iles-en-mer hydrofracturés a fibres submicroniques

3.2.4 CONCLUSION

En définitive, dans cette partie, nous avons étudié l'influence de 3 parameétres sur
I'hydrofracturation des filaments iles-en-mer puis nous avons étudié I'impact des jets d’eau a
hautes pressions sur les caractéristiques de structures du média et la qualité du média.

Tout d’abord, les résultats suggerent que pour favoriser I'hydrofracturation, le polymere mer
doit étre tres rigide (cassant) et peu résistant au choc comme pour le PLA, mais qu’une faible
résistance a la rupture en traction comme pour le PE permet d’atteindre des taux de fracturation
comparables a un matériau de rigidité intermédiaire tel que le PA6. De plus, 'analyse des images
MEB de médias hydrofracturés évoque I'’hypothése d’'une hydrofracturation par seuil c’est-a-dire
que les filaments iles-en-mer s’hydrofracturent presque totalement ou pas du tout. Cette
hypothése nécessite une étude plus approfondie pour étre confirmée.

Ensuite, nous avons vu que 'hydrofracturation augmente lorsque la pression augmente mais, a
des degrés divers selon le ratio ile/mer. Pour une méme pression, ’hydrofracturation augmente
lorsque la fraction de la mer diminue. Le taux de fracturation d’'un média a fibres iles-en-mer de
ratio iles/mer de 25/75 ne dépasse pas 30%. Cependant, un ratio ile/mer de 50/50 permet de
dépasser les 50% de taux de fracturation méme si la fracturation est plus importante pour un
ratio fle/mer de 75/25.

Enfin, I’étude de I'évolution des caractéristiques de structures et de la qualité du voile a montré
que l'utilisation de jets d’eau a hautes pressions trop importantes détériore le voile, en écartant
les fibres et en formant des trous. Cependant, la pression des jets d’eau maximale avant
détérioration du voile dépend du couple de polymere. En effet, ce phénomeéne reste limité dans
le cas ou la mer est un polymére capable d’absorber les chocs tels que le PE avec une pression
maximale de jets d’eau de 250 bars pour un taux de fracturation de 53%. Au contraire, pour les
couples 1/S PE/PA6 et PP/PLA, les pressions des jets d’eau maximales sont respectivement de
100 et 200 bars pour un taux de fracturation respectivement de 18% et 54%.

En considérant un taux de fracturation acceptable de 60%, les pressions nécessaires sont
supérieures aux pressions des jets d’eau maximales avant détérioration du voile. Ainsi, dans nos
conditions, nous ne pouvons pas définir une pression minimum permettant d’obtenir une
hydrofracturation acceptable sans déstructurer le média.

Pour pouvoir atteindre ce double objectif, nous pouvons augmenter la masse surfacique afin
d’augmenter l'absorption des chocs, utiliser des injecteurs a des pressions plus basses en
augmentant le nombre de passages sous les injecteurs ou encore dégrader 1'élément mer pour
améliorer '’hydrofracturation toute chose étant égale par ailleurs.
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3.3 STRATEGIE DE DIMINUTION DE L’ENERGIE
D’HYDROFRACTURATION PAR UTILISATION ET DEGRADATION DU
PLA EN MER

3.3.1 CONTEXTE ET OBJECTIFS DE L’ETUDE

Dans cette partie, nous allons diminuer les performances mécaniques du PLA par dégradation
du PLA afin de générer une plus grande fracturation pour une pression de jet d’eau plus faible.
Pour cela, nous expliquerons le principe de la démarche et les structures développées, puis nous
observerons la dégradation et enfin nous comparerons les taux de fracturation avant et aprés
dégradation.

3.3.2 PRINCIPE DE DEGRADATION DU PLA
La dégradation du PLA consiste a hydrolyser les chaines moléculaires du PLA afin de les rompre

(Figure 3-33) et ainsi réduire les performances mécaniques du PLA. De ce fait, le PLA en tant
qu’élément mer sera plus sensible a la fracturation(Dugan 2001; Farrington et al. 2006).

WW Chaine moléculaire

l Molécule H,0
° ° ° o«
L Chafine moléculaire dans un
W\/W\ environnement a haute humidité
® o ° °
NN DA Hydrolyse duPLA

W MM Brisure de la chaine moléculaire

Figure 3-33 - Schéma de I’hydrolyse sur les chaines de PLA

A priori, cela permettrait d’'une part d’'utiliser moins d’énergie pour générer une fracturation
mais également de moins endommager la structure finale.

3.3.3 POLYMERES UTILISES ET CONDITIONS DES ESSAIS

Dans le cadre de cette étude, nous avons utilisé des structures spunbond /S PP/PLA avec un
ratio fles/mer 50/50 et une masse visée de 100 g/m? Comme les structures spunbond iles-en-
mer de la partie 3.2.2.1.1, les structures spunbond iles-en-mer ont été créées au CETI a l'aide
d’un procédé spunbond bicomposant Hills © et d’une filiere iles-en-mer composée de 37 fles.
Les caractéristiques du voile spunbond sont résumées dans le Tableau 3-7. Les caractéristiques
des PP et du PLA utilisées sont détaillées dans le Tableau 3-2.
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Tableau 3-7 - Caractéristiques des structures spunbond iles-en-mer avant hydroliage et dégradation

Ratio % Diameétre N
N N N Masse . s Diametre
Lo Polymeére Polymere file/mer Nombre : Epaisseur Compacité des N
Référence A " surfacique ' des iles
ile mer en d'iles (g/m?) (mm) (%) filaments (um)
masse 8 (um) K
PPél;]I_,A- PP PLA 50/50 37 98 0,81 11% 15,1 1,8

Ensuite, les structures spunbond ont été dégradées dans une enceinte climatique CLIMATS de
I’ENSAIT ou le taux d’humidité et la température sont controlés (Figure 3-34).

Figure 3-34 - Enceintre climatique CLIMATS (ENSAIT)

Plus précisément, les structures spunbond ont été dégradées a 60°C, température légérement
supérieure a la température de transition vitreuse du PLA et un taux d’humidité proche de 100%
pendant une durée de 1 a 9 jours. Le Tableau 3-8 détaille les conditions de I’enceinte climatique
et les structures dégradées.

Tableau 3-8 - Conditions de I'enceinte climatique et condition d’hydroliage pour chacune des structures dégradées

Conditions de l'enceinte climatique Conditions d'hydroliage
Température Taux Temps de
Référence I()°C) d'humidité  dégradation Injecteur 11 Injecteur 12 Injecteur 21 Injecteur 22
(%) (jours)
PP/PLA-501 0j N.A N.A 0 100 100 100 100
) o o 200 200 200 200
) 100 100 100 100
PP/PLA-501 2j 1
200 200 200 200
i 100 100 100 100
PP/PLA-501 4j 2
200 200 200 200
60°C = 100%
. 100 100 100 100
PP/PLA-5017j 7
200 200 200 200
) 100 100 100 100
PP/PLA-501 9j 9
200 200 200 200
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Enfin, les structures spunbond ont été hydrofracturées par 4 injecteurs a 100 bars ou par 4
injecteurs a 200 bars. Nous avons choisi les pressions de 100 et 200 bars, car nous avons vu que
pour les pressions supérieures a 200 bars, les médias tendent a se déstructurer et qu’a 50 bars la
fracturation n’a pas lieu.

L’hydroliage a été réalisé au CETI sur un procédé d’hydroliage Perfojet© Andritz comme détaillé
dans la partie 3.2.2.1.2. Les injecteurs d’hydroliage sont équipés de lames d’hydroliage avec une
seule rangée de trous de 140 um de diameétre, espacés de 0,6 mm. Les paramétres d’essai sont

résumés dans le Tableau 3-8. Les caractéristiques des structures produites sont détaillées dans
le Tableau 3-9.

Tableau 3-9 - Caractéristiques des structures spunbond iles-en-mer dégradées et hydrofracturées

Pressions Durée de Masse Epaisseur  Compacité Taux de Surface
Référence desjetsd'eau dégradation surfacique p(mm) (5) fracturation spécifique
(bars) (jours) (g/m*) ° BET(%) (m*/g)
100 99 0,81 12% 12% 0,55
PP/PLA 501 0j 0j
200 100 0,62 15% 26% 0,90
100 98 0,84 11% 16% 0,66
PP/PLA 501 2j 2j
200 101 0,60 16% 27% 0,93
100 91 0,84 10%
PP/PLA 501 4j 4
200 99 0,58 16% 51% 1,53
100 96 0,77 12% 23% 0,82
PP/PLA 501 7j 7
200 105 0,60 16% 58% 1,70
100 95 0,81 11% 39% 1,22
PP/PLA 501 9j 9j
200 91 0,57 15% 76% 2,14
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3.3.4 ANALYSE DES RESULTATS
3.3.4.1 Validation de la dégradation par DSC

Afin d’étudier les effets de la dégradation sur les chalnes moléculaires, nous avons réalisé des
DSC (Differential Scanning Calorimetry) sur des échantillons dégradés pendant une durée de 1 a
14 jours. Des échantillons de 10 mg ont été testés sur un cycle de DSC avec une augmentation de
10°C/min.

Trois propriétés ont été observées: la température de transition vitreuse T, le pic de
cristallisation froide et la température de fusion. Ici, nous avons montré I'évolution de la
température de transition vitreuse Ty en fonction du temps de dégradation sur la Figure 3-35. Le
point d’inflexion de la courbe DSC correspond a la température de transition vitreuse de
I’échantillon. En comparant les courbes DSC de 0 a 14 jours de dégradation, le point d’inflexion
se situe a des températures de plus en plus faibles. Cela signifie que 'augmentation du temps de
dégradation augmente la cassure des chaines moléculaires du PLA.

Ainsi, avec des chaines moléculaires plus petites, le désenchevétrement des chaines
moléculaires nécessite moins d'énergie et démarre donc a une température plus faible.
Autrement dit, la température de transition vitreuse diminue. On observe des tendances
similaires pour les pics de cristallisation froide et la température de fusion. La baisse de la taille
des chalnes moléculaires implique une baisse de performances mécaniques telles que la
résistance a la rupture ou au choc (Crompton 2012).

021 day 0
day2
day4

Aucune dégradation day 5

day 10
day 14

0314

-0.41

Heat Flow (WW/g)

051

VY

14 jours de dégradation

0.61 T T T T T T T
40 45 50 55 60 65 70 75 80

Bate Temperature (°C) Universal V4

Figure 3-35 - Evolution de la température de transition vitreuse en fonction de la durée de la dégradation

Ainsi I'analyse des courbes DSC montre une modification moléculaire du PLA suggérant que la
dégradation a une réelle influence sur les chaines moléculaires du PLA et donc sur les
performances mécaniques.
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3.3.4.2 Qualité de I’hydrofracturation des fibres

(80 200pm

(80 200pm BkV a0 200pm

Pas de dégradation Pjets = 200 bars 9 jours de dégradation Pjers = 200 bars

Figure 3-36 - Image MEB de vues de dessus de structures spunbond sans dégradation et avec dégradation

Dans le but d’observer l'influence de la dégradation, nous allons comparer la fracturation des
structures non dégradées et des structures dégradées a une méme pression d’hydroliage. Pour
cela, nous observerons en vue de dessus les échantillons et nous mesurons le taux de
fracturation des échantillons.

L’observation de l'effet de la dégradation sur la fracturation peut se faire en comparant les
images MEB en vue de dessus entre un échantillon non dégradé et un échantillon dégradé. Ainsi,
la Figure 3-36 compare les échantillons non dégradés et dégradés a 100 et 200 bars. On
remarque que la fracturation est beaucoup plus importante pour les échantillons dégradés.
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X80 200pm ( X80 200pm
7 jours de dégradation Pjets = 200 bars 9 jours de dégradation Pjers = 200 bars

Figure 3-37 - Evolution de la fracturation en fonction de la durée de dégradation a une pression d’hydroliage de 200
bars

La Figure 3-37 compare les images MEB en vue de dessus en fonction de la durée de la
dégradation pour une pression de 200 bars. Lorsque la durée augmente, '’hydrofracturation
s’accroit. Cela montre que la dégradation permet de favoriser 'hydrofracturation. On peut noter
qu’a 9 jours de dégradation, la fracturation est trés importante, du moins, en surface.

De maniere plus quantitative, la Figure 3-38 compare le taux de fracturation mesuré par le
dispositif BET en fonction du temps de dégradation pour des pressions de 100 bars et de 200
bars. Dans les deux cas, 'augmentation de la durée de dégradation augmente le taux de
fracturation. Ces résultats sont en accord avec les images MEB. On peut noter que l'on atteint
76% dans le cas d’'une durée de dégradation de 9 jours et un hydroliage a 200 bars alors qu’a
200 bars sans dégradation le taux de fracturation n’est que de 26%. Cela montre que la
dégradation permet d’atteindre un fort taux de fracturation a une pression d’hydroliage plus
faible.
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Figure 3-38 - Taux de fracturation en fonction du temps de dégradation

L’observation des images MEB comme celle de la Figure 3-37 montre que le voile n’est pas
détérioré pour des pressions des jets d’eau a 200 bars. Néanmoins, cette non détérioration est a
nuancer car elle est aussi liée a la masse surfacique de nos structures qui sont plus importantes
que précédemment (100 g/m? au lieu de 50 g/m?). Ainsi, nous obtenons a la fois des médias
avec un taux de fracturation estimé élevé tout en ne dégradant pas le voile.

3.3.5 CONCLUSION

En définitive, nous avons proposé une approche pour obtenir un média spunbond files-en-mer
hydrofracturé avec une énergie plus faible. Pour cela, nous avons dégradé le polymére mer PLA
d’'un média spunbond I/S PP/PLA a l'aide d’'une enceinte climatique a haute humidité pour
réduire ces propriétés mécaniques. Ainsi, nous avons dégradé les médias pendant une durée de
2, 4, 7 et 9 jours avant de les hydrofracturer. Les résultats montrent que pour une méme
pression d’hydroliage de 100 et 200 bars, le taux de fracturation est beaucoup plus important
sans détérioration du voile.
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3.4 CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Ce chapitre détaille I'étude et le développement médias spunbond iles-en-mer hydrofracturés en
nous concentrant sur ’hydrofracturation et la qualité du média. Pour cela, nous avons développé
une approche d’estimation du taux de fracturation a partir de la mesure de la surface spécifique.
Puis, les observations MEB et les caractérisations de la masse surfacique, I'épaisseur, la
compacité et la perméabilité nous ont permis d’évaluer la qualité du voile.

Dans un premier temps, nous avons étudié I'influence du couple iles/mer, du ratio ile/mer et de
la pression des jets d'eau sur l'hydrofracturation des filaments files-en-mer, sur les
caractéristiques de structures du média et sur la qualité du média.

Cela nous a permis de montrer que 'augmentation du taux de fracturation lorsque la pression
des jets d’eau augmente est fortement liée au ratio iles/mer. Par exemple, le taux de fracturation
d’'un média a fibres iles-en-mer de ratio iles/mer de 25/75 est inférieur a 30% alors qu'un média
a fibres iles-en-mer de ratio iles/mer 75/25 peut atteindre des taux de fracturation de 62%. De
plus, nous avons comparé le taux de fracturation de plusieurs couples iles/mer. Les résultats
suggérent que pour générer un taux de fracturation important, le polymére mer doit étre
faiblement résistant au choc (cassant) tel que le PLA méme si un polymere peu résistant a la
rupture en traction tel que le PE peut suffire pour atteindre un taux de fracturation supérieur a
50%. Enfin, I'étude des caractéristiques de structures et de la qualité du voile a montré que
I'utilisation de jets d’eau a hautes pressions trop importantes détériore le voile en écartant les
fibres et en formant des trous. Toutefois, la pression des jets d’eau maximale avant détérioration
du voile dépend du couple de polymeres. Ainsi pour les couples 1/S PA6/PE, PE/PA6 et PP/PLA,
elle est respectivement de 250, 100 et 200 bars pour un taux de fracturation respectivement de
53%, 18% et 54%. Une premiere analyse suggeére que ce phénomene reste limité dans le cas ou
la mer est un polymere capable d’absorber les chocs tels que le PE.

Dans un second temps, nous avons développé une méthode pour obtenir un média spunbond
iles-en-mer hydrofracturé en utilisant de faibles pressions de jets d’eau. Cette approche se fonde
sur la dégradation du polymere mer PLA afin de diminuer les propriétés mécaniques des
filaments. Pour cela, des médias spunbond I/S PP/PLA sont placés dans une enceinte climatique
a haute humidité pendant une durée de 2, 4, 7 et 9 jours. Apres avoir dégradé les médias, nous
les avons hydrofracturés avec 4 injecteurs a hautes pressions. Les résultats montrent que pour
une méme pression de jets d’eau de 100 et 200 bars, le taux de fracturation est élevé. Par
exemple, il atteint 75% dans le cas d’'une dégradation de 9 jours et une pression de jets d’eau de
200 bars. De plus, les observations MEB suggerent aucune détérioration des voiles.

Cette méthode permet donc de produire des médias spunbond iles-en-mer a haut taux de
fracturation tout en utilisant de pressions faibles. Cela réduit a la fois 'énergie nécessaire a
I’hydrofracturation et prévenir toute détérioration du voile.

En définitive, cette étude établit des criteres pour le choix du polymeére mer, du ratio iles/mer et
de l'influence des jets d’eau a hautes pressions sur la qualité du voile tout en illustrant une
méthode d’évaluation quantitative de I'hydrofracturation. De plus, la dégradation de I'élément
mer constitue une nouvelle approche intéressante, car elle permet d’obtenir un taux de
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fracturation important tout en minimisant la pression des jets d’eau. Cela permet de prévenir la
déstructuration du média et réduire la dépense énergétique.

A partir de ces résultats, le prochain objectif est de produire des médias a fibres ultrafines avec
le diametre des iles le plus petit possible. Une des pistes est 'augmentation du nombre d’iles en
investissant dans une nouvelle filiere spunbond bicomposante, ce qui permettra de créer des iles
de diametre inférieur a 1 um toutes choses égales par ailleurs. Une autre piste est la réduction
du diametre des filaments avant hydrofracturation. Cela nécessiterait alors des études sur
I'optimisation du procédé spunbond bicomposant iles-en-mer afin de réduire le diamétre des
filaments.

Une autre perspective serait des études fondamentales plus approfondies sur les mécanismes
mécaniques de I'hydrofracturation afin de mieux comprendre le réle des différents parametres
procédé et permettrait d'optimiser le choix des polymeéres et le ratio iles/mer.
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Chapitre 4: CARACTERISATIONS ET
MODELISATION DES PROPRIETES DE
FILTRATION DES MEDIAS DEVELOPPES AVEC
PRISE EN COMPTE DE L’'HETEROGENEITE

A travers les études du chapitre 2 et 3, nous avons développé des médias fibreux avec des
caractéristiques tres différentes en termes de diametre moyen de filaments, d’épaisseur, de
masse surfacique et de compacité. Parmi ces échantillons, des médias possedent des filaments
ultrafins. Dans ce chapitre, nous allons caractériser les différents médias fibreux produits d'une
part pour valider I'intérét des fibres ultrafines et d’autre part de comparer les performances de
filtration des médias meltblown, « nano » meltblown et spunbond fles-en-mer hydrofracturés. La
caractérisation des performances de filtration des médias spunbond iles-en-mer hydrofracturés
a été réalisée dans un but de comparaison, mais sachant qu’ils n’ont pas été optimisés pour la
filtration (diamétre des iles supérieures a 1 um...), ils constituent le minimum de performances
possibles pour ce type de médias.

Apres avoir caractérisé nos médias fibreux, nous avons modélisé les performances de filtration.
La modélisation des performances de filtration, efficacité initiale et perméabilité/perte de
charge permet de prédire les performances a partir d'une structure donnée, de connaitre
I'influence des caractéristiques de structures sur les performances de filtration, a dimensionner
une structure ou encore optimiser une structure pour une application visée. La modélisation est
donc un outil versatile qui permet a la fois d’étudier les mécanismes, d’optimiser et de
dimensionner une structure. Dans la littérature, il existe de nombreux modeéles analytiques qui
proposent de prédire les performances de filtration a partir des caractéristiques de structures.
L’'inconvénient de ces modeles est qu’ils supposent un média parfaitement homogéne c’est-a-
dire avec une répartition de matiére homogene (absence de variation locale d’épaisseur, de
compacité et de masse surfacique) et une distribution de diametre des filaments monodisperse.
A travers les chapitres précédant, nous avons vu que chaque procédé ou méthode de fabrication
de médias fibreux produit des hétérogénéités. En effet, les médias meltblown présentent une
répartition de fibres non homogenes ainsi qu’'une distribution de fibres polydisperse. Quant aux
médias spunbond iles-en-mer hydrofracturés, ils présentent des hétérogénéités liées a I'étape
d’hydroliage et la fracturation des iles.

Afin de caractériser les performances de filtration, nous commencerons par décrire le banc de
filtration utilisé pour la mesure de l'efficacité et la perte de charge. Ensuite, nous validerons
I'intérét des fibres ultrafines en analysant les performances de filtration des médias « nano »
meltblown a fibres ultrafines. Enfin, nous comparerons les performances de filtration (efficacité
et perte de charge) des différents médias produits entre eux puis par rapport a la norme FFP des
masques respiratoires.
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Afin de modéliser les performances de filtration, nous utiliserons les modeles « classiques » de
perméabilité de la littérature (Modeéle de Davies, Modeéle de Jackson & James) et un modele qui
prend en compte la polydispersion des filaments (Modéle de Sakano et al.). Ensuite, nous
testerons les modeles « classiques » d’efficacité pour montrer les limites de ces modéles. Enfin,
nous appliquerons un facteur de correction, fondé sur une mesure de perméabilité, aux modeles
« classiques » d’efficacité pour améliorer leur précision en prenant en compte I’hétérogénéité.
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4.1 CARACTERISATION DES PROPRIETES DE FILTRATION
4.1.1 DESCRIPTION DU BANC DE FILTRATION

Le banc de filtration du LRGP utilisé pour la mesure de la perméabilité et de l'efficacité est
illustré a la Figure 4-1. Le principe du banc consiste a faire circuler un flux d’air contenant des
aérosols solides a travers un média filtrant. Les mesures de perméabilité et d’efficacité sont
réalisées respectivement a I'aide d’'un capteur de pression différentiel et de deux cannes de
prélevement situés en amont et en aval du filtre relié a un compteur de particules PALAS WELAS
2100. Un débitmetre Brooks 5853S permet de contrdler le débit d’air. Lors des mesures de
perméabilité et d’efficacité, I’échantillon a tester est placé dans un porte-filtre circulaire équipé
d’une grille support métallique avec une surface de filtration de 100 cm?.

Débitmetre Débitmetre
Air comprimé
Vers filtre THE 4 bars
Filtre testé
Y ¥ | f
Capteur
Compteur | ' A
optique i | Unitéde | !
WELAS 2100 | | commande || 5

.................

Génération d’aérosols
PALAS AGK 2000

Figure 4-1 - Banc d’essai de filtration du LRGP

Pour les mesures d’efficacité, nous avons utilisé des particules sel (NaCl). Pour cela, des cristaux
de sels sont dissous dans de I'eau distillée afin de former une solution a une concentration de 2
g/L. Par nébulisation de cette solution de NaCl dans le générateur AGK 2000 PALAS, des
gouttelettes sont produites puis séchées par un débit d’air sec de dilution favorisant la
cristallisation des particules solides de NaCl.

La distribution granulométrique en nombre de I'aérosol ainsi produit est déterminée a 'aide
d’'un compteur optique WELAS PALAS 2100. La Figure 4-2 représente la distribution
granulométrique de particules de sels ainsi obtenues a la sortie du nébuliseur. La distribution de
taille des particules est comprise entre 0,2 et 1 ym avec un mode a 0,3 pm.
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Figure 4-2 - Distribution du nombre de particules de

NaCl en fonction du diamétre des particules Figure 4-3 - Efficacité spectrale d'un média fibreux

4.1.1.1 Méthode de mesure de la perte de charge et du calcul de la perméabilité
k du média

Apreés avoir placé I'échantillon dans le porte-filtre, la perte de charge est mesurée a un débit de 0
a 100 L/min, a I'aide d’'un capteur de pression différentielle Almeno FDA602S2K associé a un
afficheur Almeno Alhborn 2690. Ce capteur est capable de mesurer des différences de pressions
(perte de charge) entre 0 et 250 Pa pour une précision de +/- 0,5 Pa. A partir de ces mesures de
perte de charge et de la loi de Darcy (équation (1-6)), la perméabilité k est calculée.

4.1.1.2 Méthode de mesure de I'efficacité du média

De par leur mode de fabrication, les médias peuvent étre plus ou moins chargés électriquement
et de fait modifier leur efficacité. Afin de ne prendre en compte que la structure du média dans
I'évaluation de leurs propriétés, ils ont été déchargés par trempe dans une solution
d’isopropanol suivi d'un séchage pendant 24h selon la procédure décrite dans la norme EN779.

Pour estimer I'efficacité d’'un média, nous avons mesuré le nombre de particules en amont et
aval d’'un média pour chaque tranche granulométrique. Des mesures préalables ont montré que
I'efficacité de la grille du porte-filtre est négligeable (< 1%). L’efficacité E pour chaque diamétre
de particules d, se calcule alors selon I'équation (4-1).

Namont (dp) - Naval (dp) (4'1)
Namont (dp)

E (dp) =

Avec:
Namont (dp) : Nombre de particules de diametre d, en amont du filtre
Naval (dp) : Nombre de particules de diameétre d, en aval du filtre

Dans le cadre de nos essais, la vitesse de filtration a été fixée a 5 cm/s car elle correspond a la
vitesse de filtration utilisée pour I'analyse des filtres a tres haute efficacité (THE).
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Les particules de NaCl générées sont fixées a 50 000 particules par centimetre cube afin de
minimiser 'agglomération et le colmatage du filtre pendant les mesures d’efficacité. Pour cela, le
flux d’air contenant des particules solides générées par le nébuliseur est dilué dans un flux d’air
comprimé propre.

Pour chaque échantillon, nous avons effectué 3 prélévements de particules en amont de 30
secondes et 3 prélevements de particules en aval de 30 secondes afin d’estimer l'efficacité
moyenne du filtre. Enfin, nous nous sommes concentrés sur l'efficacité pour un diametre de 0,3
um, car l'efficacité de médias produits est minimum pour ce diametre de particules (Figure 4-3).

4.1.2 VALIDATION DE L' INTERET DES FIBRES ULTRAFINES

Durant notre étude, seules quelques structures meltblown ont un diameétre moyen ou médian
inférieur a 1 pum, soit des fibres ultrafines. Ainsi, pour observer les effets de glissements, nous
nous sommes focalisés sur les structures meltblown uniquement et non sur les structures
spunbond fles-en-mer fracturées par hydroliage.

Tableau 4-1 - Caractéristiques des médias meltblown pour I'observation de I'effet de glissement

Perte de Efficacité

Médiane ..., Pertede . dp:0,3 pm

d Masse Epai r Compacité Efficacité haree 3 chargea . ; rt

Référence ©s surfacique paisseu ompactte dp: 0,3 chargea iso a1so perte

filaments 2 (mm) (%) 5cm/s .., decharge

(g/m?) pum (%) efficacité
(pm) (Pa) (AP=20
(E=80%)

Pa)
1 1,24 17 0,28 7% 39% 19 62 54%
2 1,72 15 0,23 7% 17% 10 90 42%
3 1,24 14 0,22 7% 49% 30 72 49%
4 1,47 14 0,23 7% 29% 16 76 47%
5 1,26 16 0,25 7% 18% 8 60 55%
6 0,98 15 0,23 7% 31% 15 65 52%
7 1,47 17 0,27 7% 13% 8 90 42%
8 1,01 12 0,19 7% 52% 35 77 47%
9 1,72 17 0,27 7% 16% 9 87 43%
10 1,66 15 0,22 7% 19% 13 103 37%
11 3,57 18 0,27 7% 4% 5 172 25%
12 1,92 17 0,25 7% 7% 10 216 20%
13 1,44 17 0,25 7% 31% 18 78 46%
14 2,19 16 0,24 7% 15% 12 112 35%
15 1,09 17 0,26 7% 31% 20 87 43%
16 1,98 12 0,18 7% 7% 3 63 54%
17 0,73 15 0,22 7% 30% 11 50 62%
18 1,14 13 0,19 7% 16% 7 65 52%
19 1,74 15 0,22 7% 23% 9 58 56%
20 1,47 19 0,26 7% 26% 15 79 46%
21 1,79 18 0,25 7% 8% 7 136 30%
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Afin d’observer I'effet de glissement, I'indicateur le plus utilisé est le facteur de qualité ou figure
de mérite qui est le ratio entre I'efficacité et la perte de charge du média fibreux (Podgoérski et al.
2006; Wang et al. 2008). Il permet de comparer le rapport efficacité/perte de charge pour
différentes structures. Cependant, son utilisation directe présente deux inconvénients majeurs.
Pour un méme facteur de qualité, il est possible d’avoir des structures (compacité, épaisseur et
diametre de filaments) ou des couples efficacité/pertes de charge trés différents ce qui empéche
toute interprétation des résultats. En développant le calcul du facteur de qualité, il apparait que
I'épaisseur n’intervient pas dans le calcul du facteur de qualité ainsi, seuls le diameétre des
filaments et la compacité jouent en réle (équation (4-2)).

—~In(1-E)  4aZny; . f(a)d}_ ang  f(ad,  (4-2)
AP - (A-aonds 4pZVy  (1—a)m Vg

Facteur de qualité Q =

Pour résoudre les problemes mentionnés ci-dessus, nous avons sélectionné des échantillons qui
possédent une méme compacité de 7% et des couples efficacité/perte de charge semblables. Les
21 échantillons sélectionnés sont détaillés dans le Tableau 4-1.

A partir de ces structures meltblown, nous avons représenté le facteur de qualité en fonction du
diamétre des filaments (Figure 4-4). Les résultats montrent que le facteur de qualité augmente
lorsque le diamétre des fibres diminue. Cette tendance est plus marquée pour des diametres de
fibres inférieurs a 2 um ou l'on passe d’'un facteur de qualité proche de 0,01 a un facteur de
qualité supérieure a 0,03 pour des diametres inférieurs a 1 um. Cela illustre donc l'effet de
glissement qui permet d’obtenir un meilleur compromis efficacité/perte de charge lorsque le
diametre des filaments diminue. Ces résultats confirment les résultats de Lalagari et al., 2013,
qui observent une augmentation du facteur de qualité pour des diametres de filaments
meltblown compris entre 0,5 et 0,7 um (Lalagiri et al. 2013).
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Figure 4-4 - Facteur de qualité en fonction du diameétre des filaments

Une autre manieére de représenter les résultats est de recalculer I'efficacité des échantillons pour
une méme perte de charge ou recalculer la perte de charge pour une méme efficacité.

Pour recalculer I'efficacité pour une méme perte de charge, nous calculons I'épaisseur nécessaire
Zmulticouche POUr obtenir une perte de charge visée APy a I'aide de I'équation (4-3).
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Puis nous recalculons 'efficacité expérimentale Eexpérimentale pour 1'épaisseur Zmuiticouche déterminée
avec I'équation (1-14) afin d’obtenir l'efficacité a iso perte de charge Eiso perte de charge avec
I’équation (4-4).

AP, base (4'3)

Zmulticouche = AP * Zmonocouche
expérimentale

Avec:

Emonocouche © €paisseur monocouche utilisée pour la mesure de l'efficacité expérimentale Ecxperimentate
et de la perte de charge expérimentale APexpsrimentate

APexpsrimentale - Perte de charge expérimentale pour une couche de média

Zmulticouche

—1 _ _ . Z
Eiso perte de charge = 1 (1 Eexpénmentale) monocouche

(4-4)

APpgse

— AP oxpéri
Eiso perte de charge — 1- (1 - Eexpérimentale) expérimentale

Une démarche équivalente avec le calcul du nombre de couches pour atteindre une efficacité
donnée Epqee permet d’obtenir la perte de charge pour une méme efficacité APis eficacice S€lON
I’équation (4-5).

Ainsi, a I'aide des équations (4-4) et 'équation (4-5), nous avons recalculé respectivement
I'efficacité des échantillons pour une perte de charge de 20 Pa (4Ppas) et la perte de charge des
échantillons pour une efficacité de 80% (Ebase)-

ln(l - Ebase) (4'5)

APiso efficacité = APexpérimentfale m(1—-E
( - expérimentale)

Avec:

Eiso perte de charge : Efficacité recalculée pour une perte de charge de base (4Ppase)

Eexpérimentale * efficacité mesurée de I’échantillon

APpase : Perte de charge de référence pour le calcul de I'efficacité a une méme perte de charge (Eis
perte de charge)

APexpérimentale - Perte de charge mesurée de I’échantillon

APigo efficacite : Perte de charge recalculée pour une méme efficacité (Epase)

Ebase ¢ Efficacité de référence pour le calcul de la perte de charge a une méme efficacité (4Pis

eﬁicacité)
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Figure 4-5 - Evolution de l'efficacité en fonction du diametre Figure 4-6 - Evolution de la perte de charge en
des filaments pour une méme perte de charge (20 Pa) fonction du diameétre des filaments pour une méme

efficacité de 80%
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Nous avons représenté l'efficacité des échantillons pour une méme de charge en fonction du
diametre des filaments (Figure 4-5) et la perte de charge pour une méme efficacité en fonction
du diameétre des fibres (Figure 4-6). Cette nouvelle visualisation montre que lefficacité
augmente lorsque le diamétre des filaments diminue pour une méme perte de charge ou que la
perte de charge diminue lorsque le diameétre des filaments diminue pour une méme efficacité.

Ces deux visualisations de I’évolution des propriétés de filtration en fonction du diamétre des
filaments montrent que l'effet de glissement augmente lorsque le diametre des filaments
diminue comme la théorie le suggere. De plus, bien que 'effet de glissement ait été déja été mis
en avant avec des structures avec des filaments compris entre 50 et 300 nm (Hung & Leung
2011; Wang et al. 2008). Ces résultats suggerent que 'effet de glissement se fait sentir pour des
diamétres de filaments inférieurs a 2 pm avec un effet d’autant plus important que les filaments
seront fins. Par conséquent, produire des fibres submicroniques comprises entre 0,5 et 1 pm
permet d’atteindre des propriétés de filtration suffisantes en fonction des applications visées.

4.1.3 PROPRIETES DE FILTRATION DES MEDIAS PRODUITS
4.1.3.1 Bornes des caractéristiques des médias « nano » meltblown et spunbond
iles-en-mer hydrofracturés testés en filtration

Nous avons mesuré la perméabilité de 108 échantillons médias meltblown et 62 spunbond iles-
en-mer hydrofracturés. Les caractéristiques des échantillons sont regroupées dans I'annexe A
(Tableaux A-1 et A-2) et le Tableau 4-2 regroupe les bornes des caractéristiques des différents
médias « nano » meltblown et spunbond fles-en-mer hydrofracturés dont la perméabilité a été
mesurée.

Tableau 4-2 - Récapitulatif des bornes des caractéristiques et des simulations de la perméabilité pour les médias
« nano » meltblown et spunbond iles-en-mer hydrofracturés

Minimum Maximum
Diameétre moyen des fibres (um) 0,7 9,8
Médiane des filaments (um) 0,6 9,8
Ecart-type (um) 0,2 4,1
Caractéristiques de structures Espace interquartile (um) 0.2 46
"nano" meltblown
ité (9 0, 0,
(108 échantillons) Compacité (%) 4% 16%
Epaisseur (mm) 0,1 0,5
Masse surfacique (g/m?) 8,8 37,6
Perméabilité expérimentale (m?) 1,9E-12 5,2E-10
Diametre des fibres - df (um) 1,8 10,2
Surface spécifique (m? 0,39 2,24
Caractéristiques de structures P que (m”/g)
spunbond iles-en-mer Masse surfacique (g/m?) 31 105
hydrofracturés Epaisseur (mm) 0,2 0,8
(62 échantillons) .,
Compacité 9% 20%
Perméabilité expérimentale (m?) 5,0E-12 9,8E-11
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Nous avons également déterminé l'efficacité de 71 médias « nano » meltblown et 68 médias
spunbond iles-en-mer hydrofracturés. Les caractéristiques des médias sont regroupées dans
I'annexe B (Tableaux B-1 et B-2). Le Tableau 4-3 regroupe les bornes des caractéristiques pour
les médias « nano » meltblown et spunbond iles-en-mer hydrofracturés. On remarque que les
caractéristiques des médias testés sont trés variées. Par exemple, dans le cas des
structures « nano » meltblown, le diametre varie entre 0,8 et 5,9 um, la compacité varie de 4% a
16% ou encore 'efficacité compris entre 4% et 65%.

Tableau 4-3 - Récapitulatif des bornes des caractéristiques et des simulations de 'efficacité pour les médias « nano »
meltblown et spunbond iles-en-mer hydro-fracturées

Minimum Maximum
Diameétre moyen des fibres (um) 0,8 59
Caractéristiques Compacité (%) 4%, 16%
de structures .
"nano” meltblown Epaisseur (mm) 0,1 0,5
(71 échantillons) Masse surfacique (g/m?) 10 38
Efficacité a 0,3 pm 4% 65%
Diameétre moyen des fibres - df (pum) 1,8 10,2
Caractéristiques Surf tcifi 2 04 29
de structures urface spécifique (m*/g) , ,
spunbond iles-en- Compacité (%) 9% 20%
mer Epaisseur (mm) 0,2 0,8
hyd’rofrac.tures Masse surfacique (g/m?) 31 105
(68 échantillons)
Efficacité a 0,3 pm 0% 56%

4.1.3.2 Cartographie des propriétés de filtration

A partir de la caractérisation des propriétés de filtration, nous avons représenté I'efficacité pour
des particules de NaCl de 0,3 um en fonction de la perte de charge a une vitesse de filtration de 5
cm/s a la Figure 4-7. La figure compare les échantillons « nano » meltblown a filaments dont le
diametre médian (dM), ou médiane, est inférieur 1 pum, les échantillons meltblown avec un
diamétre médian entre 1 et 1,5 um, les échantillons meltblown avec un diamétre médian
supérieur a 2 um et les échantillons spunbond fles-en-mer. La comparaison des échantillons
meltblown montre qu’il y a peu de différences de propriétés entre les médias « nano »
meltblown et les médias meltblown avec un diamétre médian compris entre 1 et 1,5 pm. Cela
peut s’expliquer par la distribution de diametres importants des médias ainsi méme si le
diametre médian est supérieur a 1 um, une fraction importante des fibres est submicronique et
possede donc les propriétés des médias « nano » meltblown. En revanche, les médias meltblown
avec un diametre médian supérieur a 1,5 um présentent une efficacité plus faible, mais aussi une
perte de charge plus faible. Les médias spunbond iles-en-mer hydrofracturés possedent soit une
efficacité faible et une perte de charge faible soit une efficacité intermédiaire, mais avec une
perte de charge importante.
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Figure 4-7 - Efficacité en fonction de la perte de charge pour les médias meltblown avec des fibres dont le diamétre
médian (dM) inférieur a 1 um, le diametre médian compris entre 1 et 1,5 um et le diamétre médian est supérieur a
1,5 um et les médias spunbond iles-en-mer hydrofracturés

4.1.3.3 Efficacité recalculée pour une méme perte de charge

Afin de comparer tous les médias produits et testés, nous avons recalculé les efficacités pour une
méme perte de charge comme dans la partie §4.1.2. Nous avons choisi de comparer nos
échantillons a une vitesse de filtration de 15 cm/s (débit de 160 L/min pour une surface de 180
cm?) et de nous fixer une perte de charge de 3 mbar, car ces conditions correspondent aux
conditions de la norme FFP des masques respiratoires avec une surface de filtration de 180 cm?.
Cela nous permettra de déterminer les médias qui atteignent les spécifications de la norme FFP.
En plus de l'efficacité, nous avons calculé la masse surfacique de la superposition du nombre de
couches de médias permettant d’atteindre une perte de charge de 3 mbar.

La Figure 4-8 représente alors 'efficacité en fonction de la masse surfacique ainsi que les limites
d’efficacité FFP1, FFP2 et FFP3.
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Figure 4-8 - Efficacité recalculée en fonction de la masse surfacique d’'une superposition de médias atteignant une
perte de charge de 3 mbar pour les médias « nano » meltblown, meltblown et spunbond iles-en-mer hydrofracturés

Bien que ces résultats soient théoriques, nous voyons qu'un certain nombre d’échantillons
atteignent les propriétés d’efficacité FFP1 et FFP2 aussi bien meltblown que spunbond fles-en-
mer hydrofracuturé. Cependant, les masses surfaciques sont importantes, voire excessives,
notamment dans le cas des spunbond iles-en-mer hydrofracturés ou la masse surfacique peut
atteindre 1500 g/m?. En effet, le diameétre des iles reste important, mais les résultats suggérent
un potentiel intéressant pour les structures spunbond iles-en-mer hydrofracturés. On note aussi
que les médias meltblown atteignent les propriétés FFP pour des masses surfaciques aussi faible
que 36 g/m? et peuvent donc théoriquement remplacer certains médias existants.
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4.2 MODELISATION DES PROPRIETES DE FILTRATION

Dans cette partie, nous commencerons par comparer les modeles de perméabilité aux structures
«nano » meltblown et spunbond iles-en-mer hydrofracturés. Dans le cas des structures « nano »
meltblown, nous appliquerons notamment le modéle de Sakano et al., 2000, qui prend en
compte la distribution du diametre des filaments.

Dans un deuxiéme temps, nous comparerons les modeles d’efficacité avec et sans prise en
compte de I'hétérogénéité. La prise en compte de 'hétérogénéité repose sur un facteur de
correction § déterminé a partir de mesure de perméabilité.

4.2.1 MODELISATION DE LA PERMEABILITE

La perméabilité constitue I'une des deux principales propriétés d’'un média fibreux en filtration
(§1.2.1). Elle permet d’évaluer la résistance a 'écoulement du média et par conséquent la perte
de charge a partir de la loi de Darcy (équation (1-6)) en régime laminaire. De nombreux travaux,
détaillés dans le Tableau 1-2, proposent de prédire la perméabilité a partir de modéle
analytique.

Afin de déterminer, les modeéles les plus pertinents, nous les avons comparés aux perméabilités
expérimentales des médias « nano » meltblown et spunbond iles-en-mer hydrofracturés. Dans le
cas des médias « nano » meltblown, nous utiliserons, notamment, le modeéle de Sakano et al. qui
prend en compte la polydispersion des fibres que nous avons caractérisé dans le chapitre 2. En
revanche, le modéle de Sakano et al. n’a pas été appliqué aux médias spunbond iles-en-mer pour
lesquels la caractérisation de la polydisperion des fibres est rendue difficile par la fracturation
de la mer.

4.2.1.1 Modélisation de la perméabilité des médias « nano » meltblown

Dans le cas des structures « nano » meltblown, nous avons utilisé le modele de Davies (Davies
1973) qui est le plus utilisé dans la littérature, le modele de Jackson et James (Jackson & James
1986) qui est un des plus récents et le modéle de Sakano et al. qui prend en compte la
polydispersion des diametres des fibres (équation (4-6)) (Sakano et al. 2000; Thomas 2001;
Gervais 2013).

a3/2 1 N f‘ldlz 3/2 (4'6)

AP = 64nZV,
"1—a 3V fid? &3V fid?

Avec:

AP : Perte de charge

fi1a fraction en nombre des filaments de diametre de classe i
d; : le diametre des fibres moyen de classe i

N : nombre de classe de diametre de filaments

Z : Epaisseur

Vr: Vitesse de filtration

a : Compacité

137



Chapitre 4: Caractérisations et modélisation des propriétés de filtration des médias développés avec prise en compte

de 'hétérogénéité

1E-08 1E-08
— Ligne de parité —— Ligne de parité
™ _Perméabilité de Davies Perméabilité Jackson et James
1E-09 1E-09
/7

3 3
3 3
g 1810 3 1E-10
H ]
v v
S = {
‘o ‘v ’
= = v
E 1E-11 -5 1E-11 ¢
E E /
GJ I
a a

1E-12 1E-12

1E-13 T T T T , 1E-13 T T T T ,

1E-13 1E-12 1E-11 1E-10 1E-09 1E-08 1E-13 1E-12 1E-11 1E-10 1E-09 1E-08
Perméabilité expérimentale (m?) Perméabilité expérimentale (m?)

Figure 4-9 - Perméabilité théorique de Davies en fonction  Figure 4-10 - Perméabilité théorique de Jackson et James
de la perméabilité expérimentale en fonction de la perméabilité expérimentale

Afin de comparer les données issues de la modélisation aux résultats expérimentaux, nous avons
représenté la perméabilité théorique en fonction de la perméabilité expérimentale pour les trois
modeéles. La ligne de parité correspond aux points ou la perméabilité théorique est identique a la

perméabilité expérimentale. Ainsi, plus les points d’'un modéle sont proches de la ligne de parité
et plus le modele est prédictif.
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Figure 4-11 - Perméabilité théorique de Sakano et al. en fonction de la perméabilité expérimentale

Les figures 4-9 a 4-11 représentent, respectivement, le modele de Davies, le modele de Jackson
et James et le modéle de Sakano et al. . Des trois modéles, le modéle de Sakano et al. semble le
plus pertinent puisque I'ensemble des points est bien distribué autour de la droite de parité. Le

modele de Davies, quant a lui, sous-évalue plus fortement la perméabilité expérimentale que le
modele de Jackson et James.
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Afin de quantifier la dispersion des points, nous avons complété I'analyse visuelle par une
mesure de I'erreur relative moyenne selon I'équation (4-7).

. 1 |Ethéorique - expérimentale| (4'7)
Erreur relative moyenne =

Nombre de mesure Eexpérimentate

Les moyennes de la distribution des erreurs relatives des différents modeles sont regroupées
dans le Tableau 4-4.

Tableau 4-4 - Ecart relatif moyen entre les perméabilités théoriques et expérimentales (« nano » meltblown)

Modeles
Davies Jackson et James Sakano et al.
Ecart relatif
cart refatl 83% 52% 84%
moyen
Médiane 85% 47% 48%

La comparaison des erreurs relatives montre que le modéle de Jackson et James est le plus
prédictif avec une erreur relative moyenne de 52%. Les modeéle de Davies et de Sakano et al. ont
une erreur relative proche (respectivement de 83% et 84%). Ce résultat est surprenant, car
qualitativement le modéle de Sakano et al. semble étre meilleur que le modéle de Davies. Pour
comprendre ces résultats, nous avons calculé I'erreur relative de chaque échantillon (4-8) et
comparé les distributions des erreurs relatives pour chaque modéle.

(4-8)

|Ethéorique - Eexpérimentale |

Erreur relative = Z

Eexpérimentale

La Figure 4-12 représente les distributions des erreurs relatives sous forme de boite a
moustache (box plot). Nous voyons que le modeéle de Sakano et al. présente quelques points avec
une erreur relative trés importante par rapport aux autres modeéles (> 200%) alors que la
médiane (tiret noir de la Figure 4-12 et Tableau 4-4) des valeurs du modele de Sakano et al.
reste proche de la médiane (48%) du modéle de Jackson et James (47%).

Les différences d’erreurs relatives moyennes entre le modéle de Davies et le modele de Sakano
et al. s’expliquent donc par quelques valeurs extrémes du modele (points de la boite a
moustache) de Sakano et al. qui faussent la moyenne des erreurs relatives.

Enfin, 'analyse des erreurs relatives montre que pour les 3 modeles, 'erreur relative moyenne

ou médiane reste importante (>50%). Ainsi les valeurs prédites ne permettent d’avoir qu'un
ordre de grandeur de la perméabilité.
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Figure 4-12 - Boites a moustache des écarts relatifs des échantillons « nano » meltblown pour le modéle de Davies,
de Sakano et al. et de Jackson et James

4.2.1.2 Modélisation de la perméabilité des structures spunbond iles-en-mer
fracturées par hydroliage

Dans le cas des structures spunbond iles-en-mer hydrofracturées, nous avons utilisé les modéles
de Davies et de Jackson et James et non le modeéle de Sakano et al.

En effet, le principal probléme avec les structures spunbond files-en-mer hydrofracturées est la
détermination d’'un diamétre moyen. Apres la fracturation par hydroliage, il est impossible de
déterminer une distribution ou un diametre moyen de filament par simple mesure au
microscope. En conséquence, nous avons utilisé la surface spécifique mesurée a l'aide du
dispositif BET afin de recalculer un diametre moyen (§1.1.4.6).

La comparaison des perméabilités théorique et expérimentale montre que les modeéles de Davies
(Figure 4-13) et de Jackson et James (Figure 4-14) sous-évaluent la perméabilité expérimentale
des échantillons. Pour les deux modéles, I'erreur relative moyenne est comprise entre 80% et
83% (Tableau 4-5) ce qui souligne l'écart important entre la perméabilité théorique et la
perméabilité expérimentale. La différence entre les résultats théoriques et expérimentaux peut
s’expliquer par I'hétérogénéité générée pendant la fracturation des filaments iles-en-mer. En
effet, les jets d’eau écartent les fibres modifiant la répartition locale des fibres.
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Jackson et James

4.2.1.3 Conclusion de la modélisation de la perméabilité

En définitive, les modeéles de perméabilités considérent une structure fibreuse idéale ou le
diamétre des filaments, la répartition de la matiere, 'épaisseur ou encore la compacité sont
uniformes. Dans le cas des échantillons meltblown et iles-en-mer qui présentent des structures
hétérogeénes, les modéles établis pour des structures uniformes sous-estiment fortement les
perméabilités expérimentales. On note aussi que dans le cas des structures meltblown, la prise

en compte de la polydispersion des diametres de fibres n’améliore pas nécessairement les
prédictions.

Tableau 4-5 - Ecart relatif moyen entre les perméabilités théoriques et expérimentales (spunbond iles-en-mer hydro-
fracturées)

Modéles

Davies Jackson et James
Ecart relatif moyen 83% 80%

4.2.2 MODELISATION DE L’EFFICACITE

L’efficacité constitue un des criteres importants dans I'évaluation des propriétés en filtration
d’'un média fibreux. Comme pour la détermination de la perte de charge, il peut étre intéressant
de pouvoir prédire I'efficacité d’'un média a partir des caractéristiques de sa structure fibreuse.
Dans la littérature, de nombreux modeles analytiques (§1.2.2) existent pour prédire I'efficacité
de médias fibreux a partir des caractéristiques de la structure (diametre moyen des filaments,
épaisseur, compacité...). Ces modeles considérent tous un média uniforme et ne prennent pas en
compte son hétérogénéité.
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Dans cette section, nous allons dans un premier temps, comparer les efficacités calculées par les
différents modeles recensés aux résultats expérimentaux obtenus sur les médias « nano »
meltblown et spunbond iles-en-mer hydrofracturés. Dans un deuxiéme temps, nous intégrerons
dans ces modeles 'hétérogénéité de la structure afin d’en améliorer leur caractere prédictif.
Nous avons sélectionné 5 modeles de la littérature qui sont détaillés dans la partie 1.2.2 : les
modeéles de Miecret-Gustavsson, de Lee-Liu, de Liu-Rubow, de Payet, de Gougeon, de Stechkina
et al. et Kirsch et al..

Les simulations de l'efficacité ont été réalisées dans les mémes conditions que les mesures
expérimentales ; a savoir une vitesse de filtration de 5 cm/s pour des particules de NaCl de
diametre égal a 0,3 pm. Pour les médias « nano » meltblown, le diameétre moyen utilisé est la
médiane de la distribution des diametres de filaments. Pour les médias spunbond iles-en-mer
hydrofracturés, le diametre moyen est utilisé. Il est calculé a partir de la mesure de la surface
spécifique (équation (1-4)). Les résultats sont disponibles dans I'annexe B.

4.2.2.1 Modele d’efficacité sans prise en compte de I’'hétérogénéité appliqué sur
aux médias « nano » meltblown et spunbond iles-en-mer hydrofracturés

Dans un premier temps, nous avons comparé les modeéles de filtration sans prise en compte de
I’hétérogénéité. Pour cela, nous avons représenté l'efficacité théorique pour chaque modele
(Miecret-Gustavsson, Lee-Liu, Liu-Rubow, Payet, Gougeon, Stechkina et al. et Kirsch et al.) en
fonction de I'efficacité expérimentale a la Figure 4-15 (a) pour les médias « nano » meltblown et
ala Figure 4-15 (b) pour les médias spunbond les-en-mer hydrofracturés.
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Figure 4-15 - Efficacité théorique en fonction de I'efficacité expérimentale pour les 5 modeles d’efficacité : le modele
de Miecret-Gustavsson, de Lee-Liu, de Liu-Rubow, de Payet, de Gougeon, de Stechkina et al. et Kirsch et al. pour une
vitesse de filtration Vrde 5 cm/s et un diametre des particules dp de 0,3 pm
(a) « nano » meltblown (b) spunbond iles-en-mer hydrofracturé
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La totalité des modeles testés surestime les efficacités expérimentales. Plusieurs explications
peuvent étre avancées pour expliquer ce constat. Tout d’abord, tous les modeles ne tiennent pas
compte de la distribution granulométrique des fibres. Ils considerent tous un diamétre de fibre
uniforme. Réduire cette distribution de fibres a une valeur moyenne peut étre pertinent dans le
cas d’une distribution peu dispersée. Par ailleurs, on peut s’interroger sur la notion de diameétre
représentatif de la distribution : moyenne arithmétique, géométrique, mode, médiane... Par
exemple, pour les médias "nano"” meltblown, nous avons utilisé la médiane comme diametre
moyen. De méme, le diamétre moyen calculé a partir de la surface spécifique des médias
spunbond iles-en-mer hydrofracturés comporte des incertitudes liées a la mesure de la surface
spécifique et reste un diametre moyen théorique.

Une autre explication plus générale pour expliquer ces disparités entre modéle et expérience
concerne la non-uniformité de la structure. Cette hétérogénéité, liée a une mauvaise répartition
des fibres lors de la formation du média, peut se manifester en termes de variation locale de
I'épaisseur du média, de la compacité, de la masse surfacique, de la taille des fibres ...

Des modéles existent pour prendre en compte plus spécifiquement la polydispersion des fibres
(Sakano et al. 2000) ou la variation de la compacité (Shapiro 1996; Dhaniyala & Liu 2001). La
prise en compte de la non-homogénéité de la structure est plus complexe a mettre en ceuvre
puisqu’ elle nécessite la connaissance de I'ensemble des parameétres caractérisant la structure a
un niveau local qui reste par ailleurs a définir. Une démarche intéressante menée par Yeh et Liu,
1978, et Kirsch et al., 1974a, permet de s’affranchir de cette complexité. Elle s’appuie sur le
calcul d’un facteur de correction a partir d'une simple mesure de perméabilité pour corriger
I'efficacité des modeles précédents.

4.2.2.2 Modele d’efficacité avec la prise en compte de I'hétérogénéité appliqué
aux médias « nano » meltblown et spunbond iles-en-mer hydrofracturés

Les modeles cités précédemment considérent un média fibreux idéal, c’est-a-dire avec une
épaisseur constante, une compacité constante, un diametre de fibres monodisperse ou encore
une répartition de matiere uniforme. Dans le cas de médias fibreux réels, ces conditions sont
rarement réunies, en raison de la nature du procédé utilisé pour fabriquer les médias fibreux,
I'épaisseur, la compacité et la masse surfacique varient localement de maniére plus ou moins
importante. De plus, certains médias fibreux tels que les médias meltblown possedent une
distribution de diametre de filament relativement large. Pour toutes ces raisons, on retrouve des
écarts entre les efficacités prédites a 'aide des modeéles et les efficacités mesurées. Afin de
corriger cet écart, plusieurs approches ont été proposées.

Une premiere approche est celle de Sakano et al. qui prend en compte la polydispersion des
fibres (Sakano et al. 2000). Pour cela, les auteurs calculent pour chaque classe de diametres de
fibres l'efficacité qui est additionnée a celle de la classe précédente en la pondérant par la
fraction massique (équation (4-9)).
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4az  ~ozm;(dy) (4-9)

E(d,) =1— exp(—
(@)= 1= e 2, d,
J:

Avec:

E : I'efficacité pour une taille de particules

z;j: 1a fraction massique des filaments de diametre de classe j
ds : le diametre des fibres moyen de classe j

N : nombre de classes de diamétre de filaments

n;: efficacité unitaire pour des diameétres moyens de la classe j

Cette méthode integre la polydispersion des fibres, mais ne prend pas en compte I'hétérogénéité
liée a la répartition de la matiére telle que les variations locales de I'épaisseur, masse surfacique
et compacité. Néanmoins, l'application de cette méthode sur une dizaine d’échantillons
meltblown montre des résultats incohérents et non précis. Nous avons donc privilégié la
deuxiéme méthode qui se fonde sur un facteur de correction.

Une autre démarche prenant en compte a la fois la polydispersion des fibres et I'hétérogénéité
liée a la répartition de matiére a été décrite par les travaux de Yeh et Liu et Kirsch et al.. Ils
expliquent l'écart entre l'efficacité théorique Ew et l'efficacité expérimentale E., par une
longueur de fibres unitaires théoriques Ly, différentes de la longueur de fibres unitaires réelle du
meédia fibreux Ley, pour les raisons mentionnées ci-dessus (Yeh & Benjamin Y.H. Liu 1974; Kirsch
& Zhulanov 1978).

Lexp _ Fin (4-10)
Lth Fexp

B =

Ainsi, ils proposent de calculer la longueur de fibres unitaire réelle L.y, et de 'appliquer dans les
modeles présentés précédemment. Pour cela, ils calculent le ratio entre la longueur de fibre
unitaire théorique L et 1a longueur de fibres unitaire réelle Lex, a partir d'une mesure de perte
de charge du média fibreux. Ce ratio est appelé facteur §. Plus précisément, Yeh et Liu (Yeh &
Benjamin Y.H. Liu 1974) relient le facteur B aux forces de trainée théorique Fy et expérimentale
Fexp par 1'équation (4-10). Les forces de tralnée théoriques Fy et expérimentale F., sont
calculées respectivement a partir des équations (4-11) et (4-12).

Fo 4 (4-11)
th —
Hy,
wd? (4-12)
f
Fexp = APexp *m

En définitive, le facteur f se résume a I'équation (4-13) en tenant compte de la perte de charge
réelle du média fibreux APexp.

5 _Lexy Fp 16 aZ (4-13)
Len Fexp Hy, APexp d]g
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Une fois le facteur f calculé, les auteurs corrigent I'efficacité unitaire selon I'équation (4-14).

Ncorrigé = Mtn * B (4-14)

4.2.2.3 Application du facteur de correction pour la prise en compte de
I’hétérogénéité

Afin de corriger les effets liés a ’hétérogénéité, nous avons suivi la démarche de Yeh et Liu avec
le calcul d’'un facteur 3 pour pouvoir corriger I'efficacité théorique. Cependant, nous avons utilisé
I'équation (4-15) pour exprimer la force de trainée théorique Fu a partir du facteur
adimensionnel f{a) et utiliser un modeéle de perméabilité théorique kums. La force de trainée
expérimentale a été calculée selon I’équation (4-12).

f(a)DaviesT[uUf _ 4muly ] (4-15)
a dfza théo

Fep =

En utilisant la perméabilité théorique kus, et la perméabilité expérimentale ke, pour exprimer
les forces de trainée, on obtient le facteur 8 selon I'équation (4-16).

Fpp  4muVy dia 1 Kenso (4-16)
— — z * —
Fop  d2a " AmpVikey,  Kexy

ﬁ:

Finalement, 'expression de I'efficacité théorique corrigée Eum, or devient

_4Mn _ kthso (4-17)
(1-ay mdy th =1-(1- Eth)‘g =1-(1- Eth) Kexp

Etpeor =1—€
Afin de sélectionner le modele de perméabilité le plus adapté, nous avons appliqué cette
démarche pour la perméabilité calculée par le modele de Davies et par le modeéle de Jackson et
James. A titre de comparaison, la Figure 4-16 compare le modele d’efficacité de Kirsch et al. pour
le modeéle de perméabilité de Davies (a) et le modele de perméabilité de Jackson et James (b).
Les résultats d’efficacité théorique avec l'utilisation du modele de perméabilité de Jackson et
James surestiment légérement l'efficacité expérimentale alors que les résultats d’efficacité
théorique avec l'utilisation du modeéle de perméabilité de Davies sont plus proches de I'efficacité
expérimentale avec un écart presque toujours inférieur a 20%.
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Figure 4-16 - Efficacité théorique en fonction de 'efficacité expérimentale pour le modéle de Kirsch et al.
(V&= 5cm/s, dp= 0,3 um) pour deux modeles de perméabilité
(a) modeéle de perméabilité de Davies
(b) modéle de perméabilité de Jackson et James

De maniére quantitative, nous avons calculé les erreurs relatives moyennes des modeles
d’efficacité pour le modele de perméabilité de Davies et de Jackson et James qui sont résumées
dans le Tableau 4-6.

Tableau 4-6 - Erreurs relatives des moyennes entre l'efficacité théorique et expérimentale pour les structures
meltblown avec le modele de perméabilité de Davies

Miecret- Lee- Liu- Pavet Gougeon Stechkina Kirsch et
Gustavsson Liu Rubow y g et al. al.
Modéle d cabilité d
odele de permeabliite de 18,6% 56,8%  337% 341% 565%  19,6% 18,7%
Davies
Modéle d sabilité d
odele de permeabliite de 26,1% 478%  240%  243% 475%  209%  27.0%

Jackson et James

La comparaison des erreurs relatives moyennes montrent que des valeurs plus faibles pour le
modeéle de Davies, nous avons donc considéré le modele de Davies comme modele de
permeéabilité théorique pour la suite.

4.2.2.3.1 Modeles d’efficacité avec la prise en compte de ’hétérogénéité appliqués
aux médias « nano » meltblown

Dans un premier temps, nous avons appliqué la correction du facteur f aux structures
meltblown dont les caractéristiques et les valeurs d’efficacités théoriques et expérimentales sont
regroupées dans 'annexe B.

Pour chaque modele, nous avons représenté 'efficacité théorique en fonction de l'efficacité
expérimentale avec et sans correction du facteur f. Ainsi la Figure 4-17, la Figure 4-18, la Figure
4-19, la Figure 4-20, la Figure 4-21, la Figure 4-22 et la Figure 4-23 correspondent
respectivement au modele de Miecret-Gustavsson, de Lee-Liu, de Liu-Rubow, de Payet, de
Gougeon, de Stechkina et al. et de Kirsch et al..
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Figure 4-18 - Efficacité théorique en fonction de
I'efficacité expérimentale pour le modéle de Lee-Liu (V=
5cm/s, dp= 0,3 pm)
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Figure 4-20 - Efficacité théorique en fonction de
I'efficacité expérimentale pour le modele de Payet (V=

5cm/s, dp= 0,3 pm)

Tout d’abord, les résultats soulignent que l'utilisation du facteur de correction améliore
significativement les prédictions pour tous les modeles. En effet, pour le modeéle de Miecret-
Gustavsson (Figure 4-17) les prédictions pour les efficacités expérimentales comprises entre 40
et 60% sont proches de 100% d’efficacité sans I'utilisation du facteur £ alors qu’avec 'utilisation
du facteur de correction § la plupart des valeurs du modéle sont a plus ou moins 20% pres de la

valeur expérimentale.

Ensuite, malgré I'amélioration de la prédiction des modeles avec l'utilisation du facteur B, les
modéles peuvent étre divisés en deux groupes. Le premier groupe est composé des modeéles qui
prédisent des valeurs proches de la ligne de parité a plus ou moins 20% a savoir le modele de
Miecret-Gustavsson, Stechkina et al. et Kirsch et al..
Le deuxieme groupe est composé des modéles qui sous-évaluent l'efficacité expérimentale. On
retrouve ainsi le modéle de Lee-Liu, de Liu-Rubow, de Payet et de Gougeon. On remarque que les
modéles de Lee-Liu et de Gougeon sous-évaluent I'efficacité expérimentale, mais possédent une
corrélation importante entre les valeurs de simulations et expérimentales.
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Figure 4-23 - Efficacité théorique en fonction de I'efficacité expérimentale pour le modéle de Kirsch et al. (V= 5cm/s,

dp= 0,3 pm)

Les erreurs relatives moyennes pour chacun des modeles sont regroupées dans le Tableau 4-7.
Les modeles les plus prédictifs sont donc les modéles de Miecret-Gustavsson, de Kirsch et al. et
de Stechkina et al. avec une erreur relative moyenne respective de 18,6% et 18,7% et 19,6%.

Tableau 4-7 - Erreurs relatives des moyennes entre l'efficacité théorique et expérimentale pour les structures

meltblown avec le modéle de perméabilité de Davies

Miecret- Lee-Liu Liu-Rubow Payet Gougeon Stechkina Kirsch et al.
Gustavsson etal.
Erreur
Relative 18,6% 56,8% 33,7% 34,1% 56,5% 19,6% 18,7%
moyenne

En conclusion, l'utilisation du facteur S pour corriger lefficacité a partir de mesure
expérimentale de perte de charge permet d’améliorer la prédiction de l'efficacité des 71
structures meltblown testées.

148



Chapitre 4: Caractérisations et modélisation des propriétés de filtration des médias développés avec prise en compte
de 'hétérogénéité

4.2.2.3.2 Application du facteur f aux structures spunbond iles-en-mer fracturées
par hydroliage

Dans cette partie, nous avons appliqué la correction du facteur f aux médias spunbond fles-en-
mer hydrofracturés dont les caractéristiques et les valeurs d’efficacités théoriques et
expérimentales sont regroupées dans I'annexe B.
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Pour chaque modele, nous avons représenté l'efficacité théorique en fonction de l'efficacité
expérimentale avec et sans correction du facteur f ainsi la Figure 4-24, la Figure 4-25, la Figure
4-26, la Figure 4-27, la Figure 4-28, la Figure 4-29 et la Figure 4-30 correspondent
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respectivement au modéle de Miecret-Gustavsson, de Lee-Liu, de Liu-Rubow, de Payet, de
Gougeon, de Stechkina et al. et de Kirsch et al..
L’examen de ces figures met en évidence que l'utilisation du facteur f§ permet d’améliorer la
prédiction de l'efficacité calculée par chacun des modéles. Par exemple, pour le modele de
Miecret-Gustavsson (Figure 4-24), les efficacités théoriques sans prise en compte de
I’hétérogénéité se distribuent entre 10 et 50% alors que les efficacités théoriques avec prise en
compte de I'hétérogénéité varient entre 5 et 20% pour une efficacité expérimentale s’étalant de

0 et 20%.
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De méme que pour les médias « nano » meltblown, les modéles peuvent étre divisés en deux
groupes. Le premier groupe est composé des modeéles qui prédisent des valeurs proches de la
ligne de parité a plus ou moins 20% a savoir le modele de Miecret-Gustavsson, Stechkina et al. et
Kirsch et al. Le deuxiéme groupe est composé des modéles qui sous-évaluent I'efficacité
expérimentale. On retrouve ainsi le modéle de Lee-Liu, de Liu-Rubow, de Payet et de Gougeon.
Le calcul des erreurs relatives moyennes montre que le modéle le plus performant est celui de
Miecret-Gustavsson avec une erreur relative de 37,8% (Tableau 4-8). Ainsi I'application du
facteur de correction B, bien qu’améliorant les prédictions, n’est pas aussi intéressante
comparativement aux structures meltblown.

Tableau 4-8 - Erreurs relatives des moyennes entre 'efficacité théorique et expérimentale pour les structures
spunbond iles-en-mer fracturées par hydroliage

Mi t- Stechki Kirsch et
lecre Lee-Liu Liu-Rubow Payet Gougeon echikina frsch e
Gustavsson etal. al.
E Relati
rreur Refative 37,8% 554%  44,0% 44,3% 55,3% 39,4% 39,8%

moyenne

L’explication concernant cet écart pour les structures iles-en-mer avec hydrofracturation peut
étre imputée au choix du diametre des filaments. En effet, le diametre déterminé par la surface
spécifique n’est pas un diametre équivalent représentatif des phénomeénes mis en jeu.

En conclusion, la prise en compte de 'hétérogénéité a partir de mesure de perméabilité corrige
significativement l'efficacité théorique des modeéles de filtration pour les médias « nano »
meltblown. Dans le cas des médias spunbond files-en-mer hydrofracturés, on observe une
amélioration de l'efficacité théorique méme si elle reste moins significative qu’avec les médias
«nano » meltblown.

4.3 CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

L’étude des propriétés en filtration des différents médias fabriqués a permis de valider I'intérét
des fibres ultrafines en filtration de l'air avec les médias « nano» meltblown. De plus,
I'augmentation du compromis efficacité/perte de charge est notable a partir d'un diametre
moyen de 2 pm et augmente lorsque le diameétre des filaments diminue. Ainsi, selon les
applications, il n’est pas nécessaire d’obtenir des fibres submicroniques pour profiter de I'effet
de glissement.

Par ailleurs, en retraitant nos données, certaines structures atteignent théoriquement les
propriétés requises pour satisfaire a la norme FFP1 et FFP2 ce qui souligne le potentiel de ces

structures.

La modélisation de l'efficacité et de la perméabilité a montré que considérer une structure
uniforme en épaisseur, en compacité, masse surfacique et une distribution de diametre
monodisperse ne permet pas de prédire correctement les propriétés de filtration. En effet, les
procédés de fabrication des structures fibreuses tels que le procédé meltblown et I'utilisation de
fibres bicomposantes iles-en-mer impliquent une certaine hétérogénéité. Pour résoudre ce
probleme, l'utilisation du facteur de correction développé par Yeh et Liu et Kirsch et al. permet
de corriger les modeles d’efficacité a partir de mesures expérimentales de perméabilité.
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Cette correction permet d’améliorer la prédiction mais nécessite des mesures de perméabilités
au préalable.

Afin de simuler plus précisément les propriétés de structures fibreuses en termes d’efficacité, il
sera nécessaire de caractériser plus finement la non-homogénéité des structures fibreuses. Pour
cela, un travail sur la mesure de I'hétérogénéité doit étre entrepris dans le but de relier des
observations d’hétérogénéité au facteur de correction f ou un modéle prenant en compte
I’hétérogénéité. Cela est d’autant plus complexe que les hétérogénéités sont variées : épaisseur,
compacité, masse surfacique et distribution des diameétres des fibres. Dans la littérature, des
approches proposent de prendre en compte une distribution de compacité (Shapiro 1996;
Dhaniyala & Liu 2001) cependant, le point critique de ce type de méthode est d’identifier la
variation de compacité dans un média fibreux réel. Une piste intéressante serait de caractériser
cette hétérogénéité a I'aide d’'un scanner et d'une analyse d’image pour mesurer la répartition de
matiére et en déduire une distribution de masse surfacique. En paralléle, nous mesurerions la
variation locale d’épaisseur a l'aide d’'un profilométre mécanique. Le couplage de ces deux
méthodes permettrait d’obtenir la variation locale de la compacité de maniére précise.
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CONCLUSIONS GENERALES ET PERSPECTIVES

Ce travail s’inscrit dans le cadre du projet FILAIRCO ou l'objectif est axé sur 'étude et le
développement de médias fibreux avec des fibres ultrafines pour la filtration de I'air a travers
deux technologies : le procédé « nano » meltblown et le procédé spunbond bicomposant iles-en-
mer avec hydrofracturation des fibres.

Pour cela, nous avons décrit, dans un premier temps, un bref état de I'art des médias fibreux a
fibres ultrafines destinés a la filtration de l'air et détaillé les différentes méthodes pour
concevoir ces médias. Pour cela, nous avons exposé les principales caractéristiques et
applications des médias fibreux ainsi que la théorie détaillant les phénomeénes physiques de
filtration de l'air. Ensuite, a 'aide de modele de filtration, nous avons montré I'intérét théorique
d’utiliser des fibres ultrafines pour améliorer les performances de filtration des médias fibreux.
En effet, I'effet de glissement lié aux fibres ultrafines augmente 'efficacité pour une méme perte
de charge, toute chose égale par ailleurs. Parmi les méthodes de fabrication de médias a fibres
ultrafines, on retrouve I'électrospinning qui permet d’obtenir des fibres inférieures a 300 nm,
mais qui posséde plusieurs désavantages comme une faible adhésion avec le support ou une
productivité relativement faible. Au contraire, malgré le fait que le procédé « nano » meltblown
et I'hydrofracturation de média spunbond iles-en-mer ne permettent pas d’avoir des filaments
aussi fins et de maniére aussi homogene qu’avec l'électrospinning, ces deux technologies
possédent un fort potentiel industriel. En effet, les fondements des infrastructures nécessaires a
ces deux méthodes sont déja présents dans l'industrie des nontissés. De plus, ces deux
technologies possedent une productivité plus importante que le procédé d’électrospinning et
peuvent étre insérées en combinaison avec d’autres procédés.

Dans un second temps, nous nous sommes concentrés sur I'étude et le développement de médias
a fibres ultrafines a partir du procédé « nano » meltblown. Aprés avoir présenté les différentes
étapes du procédé meltblown et expliqué les différences entre une filiére « nano » et une filiére
« classique » meltblown, nous avons réalisé plusieurs campagnes d’essais. Le but était de
déterminer les meilleures stratégies pour obtenir les filaments les plus fins tout en limitant
I’hétérogénéité. Pour cela, nous avons étudié I'influence du débit de polymere, du débit d’air
primaire, de la DCD, de la température de filage et de la viscosité a I'état fondu sur le diametre
moyen des filaments, la distribution des diametres de filaments ainsi que la compacité. Les
résultats montrent que la stratégie optimale pour obtenir les filaments les plus fins consiste a
réduire au maximum le débit de polymeéres. Dans ces conditions, nous avons obtenu des
filaments submicroniques avec un diamétre médian de 0,66 pum. Ensuite, '’étude de la viscosité a
I'état fondu montre qu’utiliser un polymeére plus fluide permet de réduire le diameétre des
filaments. Cependant lorsque le débit d’air primaire est trop fort, les filaments les plus fins se
rompent et sont éjectés de la structure (phénomene de « fly ») dans le cas ou le polymere est le
plus fluide. Ainsi, les filaments les plus fins sont obtenus pour une viscosité a I'état fondu
intermédiaire (MFI de 1200 g/10min). Puis, lorsque I'on augmente la température de filage, la
polydispersion des fibres diminue ce qui constitue un pas supplémentaire pour mieux
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comprendre les phénomeénes a I'origine de la polydispersion des fibres et d’ainsi chercher a la
minimiser.

De plus, 'augmentation de la DCD crée un voile plus ouvert et donc une compacité plus faible
tandis que générer des filaments fins augmente la compacité du média, toutes choses égales par
ailleurs. Enfin, I'étude de la qualité du voile montre une hétérogénéité de répartition de matiére
des médias meltblown.

Dans un troisieme temps, nous avons étudié et développé des médias spunbond iles-en-mer
hydrofracturés en se focalisant sur la qualité d’hydrofracturation et la qualité structurelle du
média. Afin d’étudier I'hydrofracturation, nous avons développé une approche pour estimer le
taux de fracturation qui se fonde sur la mesure de la surface spécifique. Ensuite, a partir
d’observations MEB et de mesures de la masse surfacique, de I'épaisseur, de la compacité et de la
perméabilité nous avons évalué la qualité du voile final. A travers nos expériences, nous avons
mis en avant le role du polymére mer, du ratio iles/mer et de la pression des jets sur la qualité
d’hydrofracturation et la qualité finale du voile. Ainsi, augmenter la pression des jets permet
naturellement d’augmenter I'hydrofracturation. Cependant, cette augmentation est significative
lorsque la fraction massique du polymére mer reste faible (< 50%). De plus, 'utilisation de
pression trop importante perfore et déstructure le média. La comparaison de I'hydrofracturation
pour différents polyméres mer montre qu'un polymeére peu résistant au choc ou une faible
résistance a la traction favorisent I'hydrofracturation.

Par la suite, dans le but de limiter I'impact des jets d’eau ainsi que la consommation énergétique,
nous avons développé une nouvelle approche. Elle consiste a dégrader le polymére mer avant
I'étape de fracturation. Pour cela, nous avons développé des médias spunbond iles-en-mer I/S
PP/PLA puis dégradé le PLA dans une enceinte climatique. Les résultats sont encourageants et
montrent que nous pouvons atteindre une hydrofracturation importante pour une pression de
jet d’eau plus faible.

Dans un quatriéme chapitre, apres avoir décrit le banc de filtration utilisé et les conditions des
essais, nous avons validé l'intérét des médias a fibres ultrafines en analysant les performances
de filtration de médias « nano » meltblown. Ensuite, nous avons caractérisé différents médias
« nano » meltblown et spunbond iles-en-mer hydrofracturés. Pour comparer les différents types
de médias, nous avons recalculé l'efficacité pour une méme perte de charge dans le référentiel
de la norme EN149 des masques respiratoires. Apres ce retraitement, un certain nombre de
médias atteignent les spécifications FFP1 et FFP2 ce qui montre le potentiel de ces structures
sans charge électrostatique. Nous avons ensuite modélisé les performances de filtration.
L’utilisation de modeéles « classiques » aussi bien de perméabilité que d’efficacité ne permet pas
de prédire les performances de filtration. Une des explications est que les modeles de filtration
supposent un média uniforme c’est-a-dire une répartition spatiale uniforme de la matiére avec
des fibres monodisperses. Cette hypothése est loin d’étre vérifiée sur nos médias fibreux. Ainsi,
nous avons proposé une extension des modeles classiques d’efficacité avec I'introduction d’un
facteur de correction en utilisant les mesures de perméabilité afin de prendre en compte
I'’hétérogénéité des structures. Cette correction améliore grandement les prédictions des
modéles notamment pour les médias « nano » meltblown.
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Les études réalisées ont constitué un travail exploratoire qui ouvre de nombreuses perspectives.
Tout d’abord, dans notre volonté de développer des médias a fibres ultrafines, nous avons été
limités techniquement aussi bien avec le procédé « nano » meltblown qu’avec l'utilisation de
fibres bicomposantes iles-en-mer.

En effet, pour le procédé « nano » meltblown, le débit de polymeres, parametre essentiel afin de
réduire le diametre des filaments, est restreint par le circuit d’extrusion avec notamment la taille
de la cylindrée de la pompe volumétrique. Ainsi, méme si nous avons réussi a obtenir des médias
avec un diametre moyen de 0,66 um, il est possible d’obtenir des filaments plus fins en utilisant
un circuit d’extrusion adapté, avec une plus petite cylindré par exemple.

De méme, lors de I'utilisation de fibres bicomposantes iles-en-mer, les filaments développés ne
possédaient que 37 iles. L'idéal serait de pouvoir augmenter le nombre d’fles afin de diminuer le
diamétre des fles, mais cela nécessite d’investir dans une filiere spunbond spécifique. Nos
travaux constituent donc une étape dans une démarche d’obtention de fibres ultrafines.

Ensuite, en plus des limites techniques, nos études ont aussi montré les limites scientifiques.
Ainsi, les mécanismes physiques qui ont lieu lors de I'hydrofracturation restent mal connus.
Nous avons avancé certaines hypothéses, mais des recherches plus fondamentales sur
I'hydrofracturation permettraient de mieux comprendre ces mécanismes. L'objectif étant a
terme de pouvoir optimiser les conditions d’hydrofracturation et le choix des polyméres.

Puis, afin de pouvoir étudier certains phénomenes, il est important de pouvoir caractériser
correctement nos structures. Ainsi, dans le but d’approfondir les liens entre hétérogénéité et
propriétés de filtration, le développement de méthodes de caractérisation fine de ’hétérogénéité
s’avére nécessaire. L’analyse d’'images combinée a la profilométrie d’'une structure fibreuse
s’avére potentiellement intéressante(Jerbi et al. 2016).

Enfin, durant nos travaux nous avons fait certains choix forts comme I’hydrofracturation,
d’autres voies comme la dissolution d’'une mer soluble dans I'’eau chaude pourraient aussi étre
une solution afin de produire des fibres fines tout en respectant I'environnement.

De plus, I'aspect modélisation des procédés n’a pas été abordé. Par exemple, de nombreux
modeéles proposent de décrire les phénoménes mis en jeu lors du procédé meltblown. Encore
une fois, ce type d’approche permettrait de mieux comprendre les phénomeénes tout en
optimisant les parametres procédés.
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Annexe A : Modélisation de la perméabilité

ANNEXE A : MODELISATION DE LA
PERMEABILITE

Tableau A.1 - Caractéristiques des échantillons meltblown pour la modélisation de la perméabilité

Caractéristiques du média Perméabilité
Diameétre Médiane  Ecar Espace Masse . .. Perméabilité Pem,]eablh Perméabilité Perméabilit
. moyen des des t- . . . Epaisse  Compacit P té de .
Réf . ) interquartil surfaciqu . expérimental . Jacksonet  éde Sakano
filaments filament type e (um) e (g/m?) ur (mm) é (%) e (m?) Davies James (m?2) etal. (m2)
(m)  s(um) (um) " & (m?) :
1 1,5 1,4 0,31 0,27 11 0,11 10% 5,9E-12 1,0E-12 4,4E-12 8,1E-12
2 1,3 1,3 0,40 0,34 11 0,12 10% 4,2E-12 7,5E-13 3,3E-12 6,0E-12
3 1,0 0,9 0,40 0,36 12 0,16 8% 6,0E-12 7,0E-13 3,1E-12 5,2E-12
4 1,0 1,0 0,35 0,36 13 0,27 5% 8,3E-12 1,5E-12 6,5E-12 1,2E-11
5 1,1 1,0 0,39 0,26 12 0,19 7% 5,0E-12 1,0E-12 4,6E-12 8,4E-12
6 1,0 0,9 0,31 0,26 12 0,15 8% 4,3E-12 6,9E-13 3,1E-12 5,7E-12
7 11 11 0,22 0,27 12 0,22 6% 9,1E-12 1,5E-12 6,5E-12 6,6E-12
8 1,0 0,9 0,34 0,31 12 0,17 7% 4,3E-12 7,7E-13 3,4E-12 6,1E-12
9 0,9 0,8 0,32 0,36 12 0,31 4% 8,2E-12 1,3E-12 6,0E-12 1,1E-11
10 2,3 2,2 0,58 0,81 12 0,11 11% 1,8E-11 1,9E-12 8,3E-12 1,4E-11
11 0,8 0,7 0,25 0,20 11 0,12 9% 1,1E-11 3,2E-13 1,4E-12 2,6E-12
12 1,0 1,0 0,28 0,24 11 0,15 8% 5,2E-12 7,7E-13 3,4E-12 6,3E-12
13 0,9 0,8 0,22 0,31 19 0,21 9% 5,7E-12 3,9E-13 1,7E-12 3,2E-12
14 1,3 1,2 0,46 0,36 28 0,24 12% 4,9E-12 5,2E-13 2,3E-12 4,1E-12
15 0,9 0,8 0,36 0,35 11 0,12 9% 6,2E-12 3,9E-13 1,7E-12 3,0E-12
16 1,2 1,1 0,36 0,45 10 0,10 11% 4,9E-12 6,1E-13 2,7E-12 5,0E-12
17 1,2 1,2 0,34 0,35 11 0,15 8% 5,7E-12 1,0E-12 4,4E-12 7,7E-12
18 1,2 1,2 0,36 0,39 12 0,13 9% 4,2E-12 7,3E-13 3,2E-12 6,3E-12
19 1,4 1,3 0,45 0,36 11 0,11 11% 4,8E-12 8,1E-13 3,6E-12 6,4E-12
20 1,2 1,2 0,23 0,23 11 0,12 10% 59E-12 6,8E-13 3,0E-12 5,4E-12
21 0,8 0,7 0,27 0,41 11 0,15 7% 3,8E-12 4,9E-13 2,2E-12 4,2E-12
22 1,3 1,4 0,34 0,28 12 0,21 6% 9,2E-12 2,0E-12 8,9E-12 1,4E-11
23 2,5 2,2 1,50 2,02 16 0,19 9% 2,5E-11 3,9E-12 1,7E-11 3,3E-11
24 1,3 1,0 0,96 0,70 16 0,15 11% 6,5E-12 6,9E-13 3,0E-12 9,7E-12
25 6,9 6,3 2,53 3,63 14 0,27 5% 1,5E-10 59E-11 2,6E-10 5,5E-10
26 1,4 1,3 0,65 0,79 14 0,19 8% 2,7E-11 1,4E-12 6,4E-12 1,8E-11
27 1,4 1,2 0,94 0,80 12 0,18 7% 4,3E-11 1,6E-12 7,2E-12 1,7E-11
28 2,6 2,3 1,33 1,98 17 0,20 9% 1,6E-11 4,0E-12 1,8E-11 4,3E-11
29 7,5 7,5 2,84 3,87 11 0,24 5% 3,6E-10 8,1E-11 3,6E-10 7,4E-10
30 2,5 2,0 1,39 1,77 12 0,18 7% 5,5E-11 5,0E-12 2,2E-11 3,7E-11
31 3,8 3,5 1,55 1,81 17 0,29 6% 8,6E-11 1,5E-11 6,8E-11 1,2E-10
32 0,7 0,6 0,35 0,34 13 0,20 7% 2,2E-11 3,8E-13 1,7E-12 3,1E-12
33 7,6 6,8 4,09 4,58 14 0,34 4% 5,2E-10 1,1E-10 4,7E-10 9,4E-10
34 1,7 1,5 0,92 0,82 14 0,23 6% 5,8E-11 2,8E-12 1,3E-11 2,2E-11
35 3,6 3,6 1,18 1,46 13 0,17 8% 4,2E-11 9,4E-12 4,2E-11 8,1E-11
36 1,7 1,5 0,81 0,61 16 0,13 13% 6,6E-12 8,2E-13 3,5E-12 9,4E-12
37 7,3 7,3 1,54 2,40 13 0,23 6% 1,9E-10 6,3E-11 2,8E-10 3,5E-10
38 0,9 0,8 0,27 0,42 14 0,15 10% 3,2E-11 3,9E-13 1,7E-12 2,9E-12
39 59 5,6 1,34 1,52 15 0,22 7% 7,8E-11 2,8E-11 1,2E-10 1,9E-10
40 1,9 1,7 0,68 0,94 15 0,22 7% 2,1E-11 3,0E-12 1,3E-11 2,7E-11
41 9,7 9,8 2,25 3,16 14 0,27 5% 3,8E-10 1,3E-10 5,7E-10 1,2E-09
42 3,0 2,8 0,99 1,45 13 0,18 7% 3,7E-11 6,7E-12 3,0E-11 6,1E-11
43 2,1 1,7 1,35 2,40 14 0,25 6% 9,0E-11 5,0E-12 2,3E-11 5,0E-11
44 1,3 1,3 0,37 0,29 16 0,25 7% 3,0E-11 1,6E-12 7,2E-12 1,1E-11
45 8,4 8,7 3,52 4,24 13 0,29 5% 3,8E-10 1,1E-10 5,1E-10 9,4E-10
46 1,8 1,7 0,80 0,75 14 0,23 6% 8,0E-11 3,5E-12 1,6E-11 3,1E-11
47 1,3 1,2 0,50 0,58 13 0,14 10% 8,5E-12 8,5E-13 3,7E-12 9,9E-12
48 1,0 0,8 0,46 0,50 15 0,18 9% 9,3E-12 5,5E-13 2,4E-12 6,4E-12
49 1,4 1,3 0,57 0,67 13 0,16 8% 2,1E-11 1,3E-12 5,6E-12 1,5E-11
50 1,0 0,7 0,71 0,59 15 0,22 7% 1,8E-11 7,6E-13 3,4E-12 7,4E-12
51 1,3 1,1 0,47 0,44 13 0,19 7% 2,4E-11 1,3E-12 5,7E-12 1,4E-11
52 1,5 1,5 0,55 0,56 14 0,09 16% 3,8E-12 5,0E-13 2,1E-12 6,1E-12
53 0,8 0,7 0,39 0,45 17 0,21 9% 8,8E-12 3,6E-13 1,6E-12 5,4E-12
54 1,4 1,4 0,50 0,57 13 0,17 8% 1,7E-11 1,4E-12 6,2E-12 1,4E-11
55 0,9 0,7 0,54 0,39 18 0,23 8% 1,3E-11 5,0E-13 2,2E-12 6,3E-12
56 1,2 1,1 0,69 0,76 15 0,21 8% 2,7E-11 1,0E-12 4,4E-12 9,9E-12
57 5,0 4,8 1,01 1,02 20 0,25 8% 4,5E-11 1,6E-11 7,0E-11 1,2E-10
58 4,1 4,0 0,80 0,84 18 0,20 9% 2,1E-11 8,7E-12 3,9E-11 6,8E-11
59 1,6 1,5 0,83 1,25 16 0,14 12% 8,8E-12 9,3E-13 4,1E-12 1,1E-11
60 4,8 51 0,81 0,98 18 0,37 5% 9,0E-11 3,3E-11 1,5E-10 2,3E-10
61 2,2 2,3 0,81 0,98 18 0,31 6% 4,7E-11 5,5E-12 2,5E-11 5,0E-11
62 2,5 2,5 0,85 1,02 18 0,27 7% 2,6E-11 5,4E-12 2,4E-11 5,4E-11
63 2,8 2,9 0,57 0,70 16 0,23 7% 2,2E-11 6,2E-12 2,8E-11 5,6E-11
64 1,7 1,7 0,69 0,96 19 0,26 7% 1,5E-11 2,3E-12 1,0E-11 2,3E-11
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Annexe A : Modélisation de la perméabilité

Tableau A.2- Caractéristiques des échantillons spunbond iles-en-mer pour la modélisation de la perméabilité

Caractéristiques du média Perméabilité
Référenc diémétre des Syrféce Mas.se Epaisseur Compacité Per,m.éabilité Perméabilité Perméabilité
o fibres - df spec12f1que surfacuz]ue (mm) (%) experlmzentale de Davies (m?) Jackson ezt
(um) (m*/g) (g/m?) (m?) James (m?)
1 7,7 0,52 31 0,2 12% 6,1E-11 2,0E-11 2,2E-11
2 5,2 0,77 38 0,2 15% 5,0E-11 6,1E-12 6,7E-12
3 1,8 2,18 50 0,4 10% 5,0E-11 1,6E-12 1,9E-12
4 6,7 0,60 50 0,5 9% 9,8E-11 2,4E-11 2,7E-11
5 5,4 0,74 48 0,4 10% 9,8E-11 1,4E-11 1,6E-11
6 2,8 1,42 43 0,3 16% 5,1E-11 1,6E-12 1,8E-12
7 5,0 0,79 34 0,2 14% 4,4E-11 6,2E-12 6,8E-12
8 10,2 0,39 49 0,5 9% 9,7E-11 6,1E-11 6,9E-11
9 2,2 1,85 49 0,3 14% 6,8E-11 1,2E-12 1,3E-12
10 6,0 0,67 36 0,2 14% 4,5E-11 8,8E-12 9,6E-12
11 3,6 1,11 41 0,3 16% 3,9E-11 2,7E-12 3,0E-12
12 3,3 1,22 36 0,3 12% 5,1E-11 3,5E-12 4,0E-12
13 2,2 1,80 50 0,3 15% 5,7E-11 1,1E-12 1,2E-12
14 6,6 0,60 38 0,3 14% 4,9E-11 1,1E-11 1,2E-11
15 8,0 0,50 32 0,3 12% 6,2E-11 2,3E-11 2,5E-11
16 4,0 1,00 36 0,2 16% 4,5E-11 3,3E-12 3,7E-12
17 57 0,70 54 0,5 11% 8,5E-11 1,4E-11 1,5E-11
18 6,5 0,62 56 0,5 11% 9,7E-11 1,8E-11 2,0E-11
19 4,9 0,81 52 0,4 13% 6,1E-11 7,0E-12 7,8E-12
20 55 0,72 55 0,5 10% 7,8E-11 1,4E-11 1,5E-11
21 31 1,30 55 0,4 15% 4,0E-11 2,2E-12 2,5E-12
22 2,7 1,48 35 0,2 14% 4,2E-11 1,8E-12 2,1E-12
23 6,4 0,63 39 0,2 15% 4,3E-11 9,0E-12 9,9E-12
24 6,9 0,58 54 0,4 13% 6,5E-11 1,5E-11 1,6E-11
25 8,0 0,50 57 0,4 13% 6,9E-11 1,9E-11 2,1E-11
26 2,6 1,54 53 0,3 16% 4,7E-11 1,3E-12 1,5E-12
27 1,8 2,24 49 0,4 10% 3,7E-11 1,4E-12 1,7E-12
28 4,0 1,00 50 0,4 10% 3,9E-11 7,1E-12 8,1E-12
29 8,1 0,49 49 0,4 13% 4,7E-11 2,1E-11 2,3E-11
30 5,7 0,70 52 0,5 10% 8,7E-11 1,6E-11 1,8E-11
31 4,0 0,99 48 0,3 14% 3,7E-11 4,1E-12 4,6E-12
32 7,0 0,57 34 0,3 13% 59E-11 1,5E-11 1,7E-11
33 3,8 1,05 36 0,2 14% 4,4E-11 3,5E-12 4,0E-12
34 34 1,17 35 0,2 16% 4,4E-11 2,4E-12 2,7E-12
35 53 0,75 51 0,5 11% 6,6E-11 1,1E-11 1,2E-11
36 4,3 0,93 53 0,4 13% 4,7E-11 5,1E-12 5,7E-12
37 8,0 0,50 52 0,4 13% 5,1E-11 1,8E-11 1,9E-11
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39
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45
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50
51
52
53
54
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0,6
0,6
0,6
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1,3E-11
6,1E-12
2,1E-12
1,8E-12
5,8E-12
6,8E-13
7,2E-12
2,1E-11
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3,6E-12
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1,3E-12
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7,8E-13
1,0E-12

6,9E-12
6,4E-13
3,4E-12
1,3E-11
5,5E-11
1,0E-11
1,4E-11
6,8E-12
2,3E-12
2,1E-12
6,4E-12
7,7E-13
7,8E-12
2,3E-11
4,7E-12
4,2E-12
7,4E-12
9,5E-12
2,1E-11
3,3E-12
4,9E-12
1,5E-12
4,8E-12
9,1E-13
1,2E-12
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Annexe B : Modélisation de 'efficacité

ANNEXE B : MODELISATION DE L’EFFICACITE

Tableau B.1 - Caractéristiques des médias fibreux meltblown

Caractéristiques du média

Diamétre Masse Perméabilité
Réf moyen Compacité Epaisseur surfacique Efficacité a Pern_léabilitzé kmesuré  Byeh
des fibres (%) (mm) 2 0,3pm (Davies) (m*) 2
(um) (g/m?) (m?)
1 0,8 9% 0,1 11 42% +/- 3% 7,24E-13 4,2E-12 0,17
2 0,8 9% 0,2 17 65% +/- 2% 6,72E-13 6,0E-12 0,11
3 0,8 8% 0,2 11 44% +/- 2% 1,41E-12 8,3E-12 0,17
4 0,9 4% 0,3 12 57% +/- 1% 1,00E-12 5,0E-12 0,20
5 0,9 8% 0,2 18 55% +/- 4% 6,69E-13 4,3E-12 0,16
6 0,9 10% 0,2 19 47% +/- 2% 1,41E-12 9,1E-12 0,16
7 0,9 10% 0,1 11 23% +/- 6% 7,43E-13 4,3E-12 0,17
8 0,9 10% 0,1 14 8% +/- 6% 1,31E-12 8,2E-12 0,16
9 1,0 9% 0,2 15 56% +/- 2% 1,84E-12 1,8E-11 0,10
10 1,0 7% 0,2 15 65% +/- 4% 3,12E-13 1,1E-11 0,03
11 1,0 7% 0,2 15 31% +/- 2% 7,39E-13 5,2E-12 0,14
12 1,0 8% 0,2 12 32% +/- 2% 3,72E-13 5,7E-12 0,07
13 1,0 8% 0,2 12 53% +/- 1% 5,02E-13 4,9E-12 0,10
14 1,0 8% 0,2 12 51% +/- 1% 3,70E-13 6,2E-12 0,06
15 1,0 8% 0,2 11 44% +/- 1% 5,88E-13 4,9E-12 0,12
16 1,0 5% 0,3 13 51% +/- 0% 9,61E-13 5,7E-12 0,17
17 1,1 7% 0,2 12 49% +/- 1% 7,01E-13 4,2E-12 0,17
18 1,1 7% 0,3 17 31% +/- 2% 7,85E-13 4,8E-12 0,16
19 1,1 6% 0,3 17 47% +/- 2% 6,51E-13 5,9E-12 0,11
20 1,1 6% 0,2 12 38% +/- 1% 4,78E-13 3,8E-12 0,13
21 1,2 6% 0,3 17 23% +/- 2% 1,93E-12 9,2E-12 0,21
22 1,2 9% 0,1 12 49% +/- 3% 3,74E-12 2,5E-11 0,15
23 1,2 10% 0,1 11 51% +/- 1% 3,91E-12 1,6E-11 0,25
24 1,2 8% 0,2 15 57% +/- 2% 4,81E-12 5,5E-11 0,09
25 1,2 11% 0,1 10 36% +/- 4% 2,75E-12 5,8E-11 0,05
26 1,2 6% 0,2 15 34% +/- 2% 9,09E-12 4,2E-11 0,21
27 1,2 8% 0,1 11 63% +/- 2% 7,87E-13 6,6E-12 0,12
28 1,2 7% 0,3 17 39% +/- 2% 3,76E-13 3,2E-11 0,01
29 1,2 7% 0,2 14 49% +/- 2% 2,66E-11 7,8E-11 0,34
30 1,3 12% 0,2 28 60% +/- 1% 2,91E-12 2,1E-11 0,14
31 1,3 7% 0,2 13 5% +/- 1% 6,45E-12 3,7E-11 0,18
32 1,3 10% 0,1 11 39% +/- 8% 1,56E-12 3,0E-11 0,05
33 1,3 6% 0,2 12 53% +/- 1% 1,41E-12 9,2E-12 0,15
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34
35
36
37
38
39
40
41
42
43
44
45
46
47
48
49
50
51
52
53
54
55
56
57
58
59
60
61
62
63
64
65
66
67
68
69
70
71

1,3
1,4
1,4
1,4
1,4
1,4
1,4
1,5
1,5
1,5
1,5
1,5
1,5
1,6
1,6
1,7
1,7
1,7
1,7
1,7
1,7
1,8
1,8
1,9
1,9
2,1
2,2
2,3
2,4
2,5
2,5
2,5
2,6
3,0
3,4
3,6
3,6
59

7%
8%
11%
8%
10%
6%
7%
6%
7%
7%
7%
16%
7%
8%
8%
7%
13%
6%
8%
7%
7%
10%
7%
7%
7%
7%
7%
12%
7%
7%
7%
9%
9%
8%
7%
7%
8%
7%

0,3
0,2
0,1
0,2
0,1
0,3
0,3
0,3
0,3
0,3
0,2
0,1
0,2
0,5
0,3
0,2
0,1
0,2
0,3
0,2
0,3
0,1
0,3
0,3
0,2
0,2
0,2
0,1
0,3
0,2
0,2
0,2
0,2
0,2
0,3
0,3
0,2
0,2

16
13
11
13
12
15
17
18
17
19
14
14
14
38
19
15
16
14
19
15
17
12
18
17
15
16
16
12
17
12
13
16
17
13
17
18
13
15

64%
59%
42%
50%
45%
29%
31%
22%
13%
26%
29%
39%
11%
49%
37%
19%
29%
7%
12%
17%
16%
45%
8%
7%
63%
14%
15%
34%
6%
41%
5%
33%
51%
47%
7%
4%
33%
45%
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3%
2%
2%
2%
3%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
1%
2%
4%
2%
2%
3%
1%
2%
2%
2%
4%
2%
2%
6%
2%
2%
1%
2%
5%
2%
5%
1%
5%
2%
2%
3%
5%

1,72E-12
9,73E-13
5,32E-13
1,22E-12
7,35E-13
1,23E-12
4,79E-13
3,51E-13
1,35E-12
4,79E-13
9,63E-13
1,39E-12
1,06E-11
2,38E-12
2,20E-12
5,73E-12
2,08E-12
1,79E-12
2,31E-12
1,94E-12
1,61E-12
8,40E-13
9,55E-13
1,44E-12
3,70E-12
1,56E-12
3,89E-12
1,69E-12
1,41E-12
2,70E-12
2,33E-12
4,91E-12
2,50E-12
2,20E-12
1,06E-11
3,05E-12
1,85E-12
1,40E-12

1,2E-11
7,5E-12
9,3E-12
2,1E-11
1,8E-11
2,4E-11
3,8E-12
8,8E-12
1,7E-11
1,3E-11
2,7E-11
6,5E-12
5,1E-11
3,3E-11
1,1E-11
3,6E-11
2,7E-11
1,2E-11
1,5E-11
1,3E-11
1,6E-11
1,4E-11
1,1E-11
1,3E-11
2,5E-11
2,1E-11
1,9E-11
1,3E-11
1,3E-11
2,0E-11
1,7E-11
3,7E-11
2,6E-11
2,4E-11
2,3E-11
2,3E-11
3,1E-11
1,4E-11

0,14
0,13
0,06
0,06
0,04
0,05
0,13
0,04
0,08
0,04
0,04
0,21
0,21
0,07
0,19
0,16
0,08
0,15
0,15
0,15
0,10
0,06
0,08
0,11
0,15
0,08
0,21
0,14
0,11
0,13
0,14
0,13
0,10
0,09
0,47
0,14
0,06
0,10
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Annexe B : Modélisation de 'efficacité

Tableau B.2 - Modélisation de I'efficacité sans correction (dp: 0,3 um Vf: 5 cm/s) pour les échantillons meltblown

Modélisation de 1'efficacité sans correction (dp: 0,3 pm Vf: 5 cm/s)

Miecret- StechKina et

Réf Lee-Liu Liu-Rubow  Payet Gougeon Kirsch et al.
Gustavsson al.

1 93% 63% 82% 82% 63% 93% 93%
2 99% 80% 94% 94% 80% 99% 99%
3 98% 74% 90% 90% 74% 97% 98%
4 97% 72% 89% 89% 72% 96% 97%
5 99% 79% 94% 94% 80% 99% 99%
6 95% 65% 84% 83% 65% 93% 95%
7 99% 79% 94% 93% 79% 98% 99%
8 100% 83% 96% 96% 83% 99% 100%
9 99% 83% 94% 94% 83% 98% 99%
10 100% 96% 100% 100% 96% 100% 100%
11 98% 76% 92% 92% 76% 98% 98%
12 100% 98% 100% 100% 98% 100% 100%
13 100% 95% 99% 99% 95% 100% 100%
14 100% 90% 99% 98% 90% 100% 100%
15 95% 66% 85% 85% 66% 95% 95%
16 100% 85% 96% 96% 85% 99% 100%
17 97% 70% 88% 88% 70% 96% 97%
18 99% 80% 94% 94% 80% 98% 99%
19 100% 90% 98% 98% 90% 100% 100%
20 100% 91% 99% 99% 91% 100% 100%
21 98% 75% 90% 90% 75% 96% 98%
22 96% 71% 86% 86% 71% 93% 97%
23 85% 52% 69% 68% 53% 80% 86%
24 100% 89% 97% 97% 89% 99% 100%
25 71% 37% 53% 53% 37% 66% 73%
26 89% 58% 72% 71% 58% 83% 90%
27 90% 59% 78% 78% 59% 90% 91%
28 100% 94% 99% 99% 94% 100% 100%
29 72% 41% 50% 49% 41% 63% 72%
30 99% 80% 93% 93% 80% 97% 99%
31 93% 66% 80% 80% 66% 89% 94%
32 100% 99% 100% 100% 99% 100% 100%
33 97% 75% 90% 90% 75% 96% 98%
34 99% 82% 94% 94% 82% 98% 99%
35 99% 79% 93% 93% 79% 98% 99%
36 100% 99% 100% 100% 99% 100% 100%
37 100% 98% 100% 100% 98% 100% 100%
38 100% 100% 100% 100% 100% 100% 100%
39 100% 99% 100% 100% 99% 100% 100%
40 100% 87% 97% 97% 88% 100% 100%
41 100% 100% 100% 100% 100% 100% 100%
42 100% 95% 99% 99% 96% 100% 100%
43 100% 100% 100% 100% 100% 100% 100%
44 100% 100% 100% 100% 100% 100% 100%
45 93% 62% 81% 81% 62% 91% 94%
46 26% 11% 16% 16% 11% 22% 27%
47 78% 43% 61% 61% 44% 73% 80%
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48
49
50
51
52
53
54
55
56
57
58
59
60
61
62
63
64
65
66
67
68
69
70
71

79%
38%
83%
88%
76%
85%
93%
100%
99%
98%
60%
98%
56%
91%
97%
73%
86%
48%
79%
90%
26%
69%
90%
95%

43%
17%
49%
54%
42%
50%
62%
86%
83%
77%
29%
73%
27%
59%
71%
38%
52%
23%
45%
57%
11%
36%
57%
67%

62%
25%
67%
73%
59%
69%
80%
97%
96%
92%
43%
90%
40%
78%
88%
55%
71%
33%
62%
76%
16%
51%
76%
85%

61%
24%
67%
73%
59%
68%
80%
97%
95%
92%
42%
90%
40%
77%
88%
55%
70%
33%
62%
75%
16%
51%
76%
85%
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44%
17%
49%
55%
42%
50%
62%
86%
83%
77%
29%
74%
27%
59%
71%
38%
52%
23%
45%
57%
12%
36%
57%
67%

74%
32%
79%
85%
72%
81%
90%
99%
99%
98%
54%
96%
51%
88%
95%
67%
82%
42%
75%
87%
22%
63%
87%
94%

80%
39%
84%
89%
78%
86%
93%
100%
99%
99%
62%
98%
58%
92%
97%
74%
87%
50%
81%
91%
27%
71%
91%
96%
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Annexe B : Modélisation de 'efficacité

Tableau B.3 - Modélisation de l'efficacité avec correction (dp: 0,3 um Vf: 5 cm/s) pour les échantillons meltblown

Modélisation de I'efficacité avec correction (dp: 0,3 pm Vf: 5 cm/s)

p Miecret- . Liu- Stechkina Kirsch et
Ref Gustavsson Lee-Liu Rubow Payet Gougeon etal. al.
1 37% 16% 26% 25% 16% 36% 37%
2 41% 16% 27% 27% 17% 39% 40%
3 48% 20% 33% 32% 20% 44% 48%
4 52% 23% 36% 36% 23% 49% 52%
5 51% 22% 36% 35% 22% 49% 50%
6 37% 15% 25% 24% 15% 34% 38%
7 54% 23% 38% 37% 23% 51% 53%
8 57% 25% 40% 39% 25% 53% 57%
9 37% 16% 25% 25% 17% 34% 39%
10 25% 9% 16% 15% 9% 24% 22%
11 44% 18% 30% 30% 18% 42% 43%
12 56% 24% 39% 39% 24% 55% 53%
13 56% 26% 41% 41% 26% 56% 55%
14 34% 13% 22% 22% 13% 34% 32%
15 30% 12% 20% 20% 12% 30% 30%
16 59% 28% 43% 43% 28% 56% 60%
17 44% 18% 30% 30% 19% 42% 43%
18 51% 23% 37% 37% 23% 50% 52%
19 52% 23% 37% 36% 23% 50% 51%
20 60% 26% 42% 42% 26% 58% 57%
21 55% 25% 39% 38% 25% 50% 56%
22 38% 17% 25% 25% 17% 33% 40%
23 38% 17% 25% 25% 17% 33% 39%
24 39% 18% 26% 26% 18% 34% 41%
25 6% 2% 4% 3% 2% 5% 6%
26 37% 17% 24% 24% 17% 31% 38%
27 24% 10% 17% 17% 10% 24% 25%
28 10% 3% 6% 6% 3% 9% 9%
29 35% 16% 21% 21% 16% 29% 35%
30 44% 20% 30% 30% 20% 39% 46%
31 38% 17% 25% 25% 17% 33% 39%
32 51% 23% 36% 35% 23% 47% 52%
33 43% 19% 30% 30% 19% 40% 44%
34 47% 21% 33% 33% 21% 43% 49%
35 42% 18% 29% 29% 18% 40% 43%
36 55% 24% 39% 38% 24% 53% 53%
37 46% 20% 32% 32% 20% 43% 47%
38 54% 23% 37% 37% 23% 51% 53%
39 50% 22% 35% 35% 22% 46% 50%
40 50% 23% 37% 37% 23% 51% 50%
41 67% 30% 48% 48% 30% 66% 63%
42 49% 22% 35% 34% 22% 46% 50%
43 55% 23% 38% 38% 23% 53% 52%
44 49% 21% 34% 34% 21% 46% 49%
45 44% 19% 30% 30% 19% 41% 45%
46 6% 2% 4% 4% 2% 5% 6%
47 10% 4% 7% 7% 4% 9% 11%
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48
49
50
51
52
53
54
55
56
57
58
59
60
61
62
63
64
65
66
67
68
69
70
71

26%
7%
13%
27%
20%
25%
23%
29%
35%
37%
13%
25%
16%
28%
31%
16%
24%
8%
14%
19%
14%
15%
13%
26%

10%
3%
5%

11%
8%

10%
9%

11%

14%

15%
5%
9%
6%

11%

12%
6%

10%
3%
6%
8%
6%
6%
5%

10%

17%
4%
8%

18%

13%

16%

15%

19%

23%

24%
8%

16%

10%

18%

20%

10%

15%
5%
9%

12%
8%
9%
8%

17%

17%
4%
8%

18%

13%

16%

15%

19%

23%

24%
8%

16%

10%

18%

20%

10%

15%
5%
9%

12%
8%
9%
8%

17%
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11%
3%
5%

11%
8%

10%
9%

11%

14%

15%
5%

10%
6%

11%

12%
6%

10%
3%
6%
8%
6%
6%
5%

10%

23%
6%
11%
24%
17%
23%
21%
27%
32%
34%
11%
22%
14%
25%
28%
14%
21%
7%
12%
17%
11%
13%
12%
23%

27%
8%
13%
28%
21%
26%
24%
28%
35%
37%
13%
25%
17%
29%
31%
17%
25%
9%
15%
20%
14%
15%
13%
26%
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Annexe B : Modélisation de I'efficacité

Tableau B.4 - Caractéristiques des médias fibreux spunbond iles-en-mer

Caractéristiques du média

diameétr Perméa

Référenc e des silércfiaflicqeu Co,mpacit Epaisseu sul\f?a ScSiZu Efficacité a bili_té Pzrl?lleé;briéit Pye

e fibres - 2 é (%) r (mm) 2 0,3um (Davies) 2 h
ity ©(M°/8) e (g/m?) oy ()

1 7,7 0,52 12% 0,2 31 0% +/- 2% 2,0E-11 6,1E-11 0,32
2 52 0,77 15% 0,2 38 1% +/- 2% 6,1E-12 50E-11 0,12
3 1,8 2,18 10% 0,4 50 2% +/- 2% 1,6E-12 5,0E-11 0,03
4 6,7 0,60 9% 0,5 50 2% +/- 2% 2,4E-11 9,8E-11 0,25
5 54 0,74 10% 0,4 48 4% +/- 2% 14E-11 9,8E-11 0,14
6 2,8 1,42 16% 0,3 43 4% +/- 2% 1,6E-12 51E-11 0,03
7 50 0,79 14% 0,2 34 4% +/- 2% 6,2E-12 44E-11 0,14
8 10,2 0,39 9% 0,5 49 5% +/- 2% 6,1E-11 9,7E-11 0,63
9 2,2 1,85 14% 0,3 49 5% +/- 2% 1,2E-12 6,8E-11 0,02
10 6,0 0,67 14% 0,2 36 5% +/- 2% 8,8E-12 4,5E-11 0,20
11 3,6 1,11 16% 0,3 41 5% +/- 2% 2,7E-12 39E-11 0,07
12 33 1,22 12% 0,3 36 5% +/- 2% 3,5E-12 51E-11 0,07
13 2,2 1,80 15% 0,3 50 5% +/- 2% 1,1E-12 57E-11 0,02
14 6,6 0,60 14% 0,3 38 6% +/- 2% 1,1E-11 49E-11 0,22
15 8,0 0,50 12% 0,3 32 6% +/- 2% 2,3E-11 6,2E-11 0,37
16 4,0 1,00 16% 0,2 36 6% +/- 2% 3,3E-12 4,5E-11 0,07
17 5,7 0,70 11% 0,5 54 6% +/- 2% 14E-11 8,5E-11 0,16
18 6,5 0,62 11% 0,5 56 6% +/- 2% 1,8E-11 9,7E-11 0,18
19 4,9 0,81 13% 0,4 52 6% +/- 2% 7,0E-12 6,1E-11 0,11
20 55 0,72 10% 0,5 55 7% +/- 2% 1,4E-11 7,8E-11 0,17
21 31 1,30 15% 0,4 55 7% +/- 2% 2,2E-12 4,0E-11 0,06
22 2,7 1,48 14% 0,2 35 7% +/- 2% 1,8E-12 42E-11 0,04
23 6,4 0,63 15% 0,2 39 7% +/- 2% 9,0E-12 4,3E-11 0,21
24 6,9 0,58 13% 0,4 54 7% +/- 2% 1,5E-11 6,5E-11 0,23
25 8,0 0,50 13% 0,4 57 7% +/- 2% 1,9E-11 69E-11 0,27
26 2,6 1,54 16% 0,3 53 7% +/- 2% 1,3E-12 4,7E-11 0,03
27 1,8 2,24 10% 0,4 49 7% +/- 2% 1,4E-12 3,7E-11 0,04
28 4,0 1,00 10% 0,4 50 8% +/- 2% 7,1E-12 39E-11 0,18
29 81 0,49 13% 0,4 49 8% +/- 2% 2,1E-11 4,7E-11 0,44
30 57 0,70 10% 0,5 52 8% +/- 2% 1,6E-11 8,7E-11 0,18
31 4,0 0,99 14% 0,3 48 8% +/- 2% 4,1E-12 3,7E-11 0,11
32 7,0 0,57 13% 0,3 34 8% +/- 2% 1,5E-11 59E-11 0,26
33 38 1,05 14% 0,2 36 8% +/- 2% 3,5E-12 4,4E-11 0,08
34 3,4 1,17 16% 0,2 35 8% +/- 2% 24E-12 4,4E-11 0,06
35 53 0,75 11% 0,5 51 8% +/- 2% 1,1E-11 6,6E-11 0,16
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36
37
38
39
40
41
42
43
44
45
46
47
48
49
50
51
52
53
54
55
56
57
58
59
60
61
62

4,3
8,0
3,7
2,1
2,7
6,9
9,8
39
7,5
4,8
3,8
2,1
4,9
2,4
6,6
7,4
2,7
3,2
5,0
4,9
7,2
39
3,3
2,6
4,5
1,9
2,3

0,93
0,50
1,07
1,94
1,50
0,58
0,41
1,03
0,54
0,83
1,06
1,86
0,82
1,66
0,60
0,54
1,46
1,25
0,79
0,82
0,55
1,03
1,22
1,53
0,90
2,14
1,70

13%
13%
11%
19%
11%
14%
9%

9%

15%
14%
18%
11%
14%
20%
18%
11%
9%

12%
14%
12%
12%
16%
11%
16%
15%
15%
16%

0,4
0,4
0,5
0,3
0,4
0,4
0,5
0,5
0,4
0,3
0,3
0,4
0,3
0,3
0,4
0,8
0,5
0,4
0,3
0,8
0,8
0,6
0,8
0,6
0,6
0,6
0,6

53
52
56
61
48
50
48
49
59
46
59
52
52
61
66
98
48
56
45
96
100
101
95
99
100
91
105
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8%
9%
9%
9%
9%
10%
10%
10%
10%
11%
11%
11%
12%
12%
12%
13%
13%
15%
17%
17%
23%
24%
26%
29%
34%
46%
56%

2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%
2%

5,1E-12
1,8E-11
6,1E-12
5,6E-13
3,0E-12
1,2E-11
4,9E-11
8,9E-12
1,3E-11
6,1E-12
2,1E-12
1,8E-12
5,8E-12
6,8E-13
7,2E-12
2,1E-11
4,0E-12
3,6E-12
6,7E-12
8,5E-12
1,9E-11
2,9E-12
4,3E-12
1,3E-12
4,3E-12
7,8E-13
1,0E-12

4,7E-11
5,1E-11
5,1E-11
2,5E-11
4,2E-11
3,0E-11
9,1E-11
4,0E-11
5,7E-11
2,9E-11
2,3E-11
1,7E-11
3,4E-11
1,6E-11
3,8E-11
7,4E-11
3,2E-11
3,4E-11
3,0E-11
53E-11
5,8E-11
1,5E-11
3,1E-11
1,8E-11
1,4E-11
5,0E-12
5,1E-12

0,11
0,34
0,12
0,02
0,07
0,40
0,54
0,22
0,23
0,21
0,09
0,10
0,17
0,04
0,19
0,28
0,13
0,11
0,22
0,16
0,32
0,20
0,14
0,07
0,32
0,16
0,20
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Annexe B : Modélisation de 'efficacité

Tableau B.5 - Modélisation de 'efficacité sans correction (dp: 0,3 um Vf: 5 cm/s) pour les échantillons spunbond
iles-en-mer

Modélisation de l'efficacité sans correction (dp: 0,3 um Vf: 5 cm/s)

Référence Gll\l/[si; Cvr:;(;n Lee-Liu Liu-Rubow Payet Gougeon Steecth;?na Kirzﬁ.h et
1 11% 5% 6% 6% 5% 9% 12%
2 31% 14% 20% 20% 14% 26% 33%
3 98% 77% 91% 91% 77% 97% 98%
4 19% 9% 11% 11% 9% 15% 20%
5 28% 13% 17% 17% 13% 23% 29%
6 82% 50% 68% 67% 51% 79% 84%
7 29% 13% 19% 18% 13% 24% 30%
8 9% 4% 5% 5% 4% 7% 9%
9 97% 76% 91% 91% 77% 97% 98%
10 22% 10% 14% 13% 10% 18% 23%
11 61% 32% 45% 44% 32% 55% 63%
12 57% 29% 41% 41% 29% 51% 60%
13 98% 77% 92% 91% 77% 97% 98%
14 20% 9% 12% 12% 9% 15% 20%
15 11% 5% 6% 6% 5% 8% 11%
16 47% 23% 32% 32% 23% 41% 49%
17 32% 15% 20% 19% 15% 26% 33%
18 24% 11% 14% 14% 11% 19% 25%
19 41% 20% 27% 27% 20% 34% 43%
20 31% 14% 19% 19% 14% 25% 32%
21 82% 50% 67% 66% 50% 78% 84%
22 76% 43% 60% 59% 43% 72% 78%
23 22% 10% 13% 13% 10% 17% 23%
24 22% 10% 13% 13% 10% 17% 23%
25 20% 9% 11% 11% 9% 15% 20%
26 93% 67% 83% 83% 67% 92% 95%
27 98% 80% 93% 93% 80% 98% 99%
28 47% 23% 31% 31% 23% 40% 49%
29 16% 7% 9% 9% 7% 12% 16%
30 28% 13% 17% 17% 13% 22% 28%
31 55% 28% 38% 38% 28% 48% 57%
32 15% 7% 9% 9% 7% 11% 15%
33 49% 24% 34% 34% 24% 43% 52%
34 59% 30% 43% 43% 31% 54% 61%
35 35% 16% 22% 22% 16% 29% 36%
36 52% 26% 36% 36% 26% 45% 54%
37 18% 8% 10% 10% 8% 14% 18%
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38
39
40
41
42
43
44
45
46
47
48
49
50
51
52
53
54
55
56
57
58
59
60
61
62

58%
100%
81%
24%
11%
46%
25%
40%
72%
95%
43%
99%
36%
32%
74%
74%
37%
60%
34%
85%
88%
99%
74%
100%
100%

30%
91%
49%
11%
5%
22%
11%
19%
41%
68%
21%
82%
17%
15%
42%
42%
18%
31%
16%
55%
57%
85%
43%
98%
93%

41%
98%
65%
15%
6%
30%
15%
26%
56%
85%
29%
94%
23%
19%
57%
57%
24%
41%
21%
70%
72%
96%
56%
100%
99%

40%
98%
65%
15%
6%
30%
15%
26%
56%
84%
28%
94%
23%
19%
56%
56%
24%
41%
21%
70%
72%
95%
56%
100%
99%
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30%
91%
49%
11%
5%
22%
11%
19%
41%
68%
21%
82%
17%
15%
42%
42%
18%
32%
16%
55%
57%
85%
43%
98%
93%

51%
100%
76%
19%
8%
39%
19%
33%
67%
93%
36%
99%
29%
26%
68%
68%
31%
51%
27%
80%
82%
99%
67%
100%
100%

60%
100%
83%
25%
10%
48%
25%
41%
75%
95%
45%
99%
37%
33%
76%
76%
39%
62%
35%
87%
89%
99%
76%
100%
100%
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Annexe B : Modélisation de 'efficacité

Tableau B.6 - Modélisation de 1'efficacité avec correction (dp: 0,3 pm Vf: 5 cm/s) pour les échantillons spunbond iles-

en-mer

Modélisation de l'efficacité avec correction (dp: 0,3 pm Vf: 5 cm/s)

Référence Gll;/[SlteE:l ?:st(;n Lee-Liu Liu-Rubow Payet Gougeon Steecth;(ﬂna Kirsch et al.
1 4% 2% 2% 2% 2% 3% 4%
2 4% 2% 3% 3% 2% 4% 5%
3 12% 5% 8% 8% 5% 11% 12%
4 5% 2% 3% 3% 2% 4% 5%
5 5% 2% 3% 3% 2% 4% 5%
6 5% 2% 3% 3% 2% 5% 5%
7 5% 2% 3% 3% 2% 4% 5%
8 6% 3% 3% 3% 3% 4% 6%
9 6% 2% 4% 4% 2% 6% 6%
10 5% 2% 3% 3% 2% 4% 5%
11 6% 3% 4% 4% 3% 5% 7%
12 6% 2% 4% 4% 2% 5% 6%
13 7% 3% 5% 4% 3% 6% 7%
14 5% 2% 3% 3% 2% 4% 5%
15 4% 2% 2% 2% 2% 3% 4%
16 5% 2% 3% 3% 2% 4% 5%
17 6% 3% 3% 3% 3% 5% 6%
18 5% 2% 3% 3% 2% 4% 5%
19 6% 2% 4% 4% 2% 5% 6%
20 6% 3% 4% 4% 3% 5% 6%
21 9% 4% 6% 6% 4% 8% 10%
22 6% 2% 4% 4% 2% 5% 6%
23 5% 2% 3% 3% 2% 4% 5%
24 6% 2% 3% 3% 2% 4% 6%
25 6% 3% 3% 3% 3% 4% 6%
26 7% 3% 5% 5% 3% 7% 8%
27 15% 6% 10% 10% 6% 13% 15%
28 11% 5% 7% 7% 5% 9% 11%
29 7% 3% 4% 4% 3% 6% 8%
30 6% 2% 3% 3% 2% 5% 6%
31 9% 4% 5% 5% 4% 7% 9%
32 4% 2% 2% 2% 2% 3% 4%
33 5% 2% 3% 3% 2% 4% 6%
34 5% 2% 3% 3% 2% 4% 5%
35 7% 3% 4% 4% 3% 5% 7%
36 8% 3% 5% 5% 3% 6% 8%
37 7% 3% 4% 4% 3% 5% 7%
38 10% 4% 6% 6% 4% 8% 10%
39 13% 5% 9% 9% 5% 13% 13%
40 11% 5% 7% 7% 5% 10% 12%
41 10% 5% 6% 6% 5% 8% 11%
42 6% 3% 3% 3% 3% 4% 6%
43 13% 5% 8% 8% 5% 10% 13%
44 6% 3% 4% 4% 3% 5% 6%
45 10% 4% 6% 6% 4% 8% 11%
46 11% 5% 7% 7% 5% 10% 12%
47 26% 11% 17% 17% 11% 23% 27%
48 9% 4% 6% 6% 4% 7% 10%
49 17% 7% 12% 12% 7% 17% 17%
50 8% 4% 5% 5% 4% 6% 8%
51 10% 4% 6% 6% 4% 8% 10%
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52
53
54
55
56
57
58
59
60
61
62

16%
14%
10%
14%
13%
32%
25%
30%
35%
78%
74%

7%
6%
4%
6%
6%
15%
11%
13%
16%
44%
42%

10%
9%
6%
8%
7%

22%

16%

21%

23%

63%

59%

10%
9%
6%
8%
7%

21%

16%

21%

23%

63%

59%
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7%
6%
4%
6%
6%
15%
11%
13%
16%
44%
42%

13%
12%
8%
11%
10%
28%
21%
28%
29%
77%
73%

17%
14%
10%
14%
13%
34%
26%
31%
37%
79%
76%
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Résumé de la these

RESUME DE LA THESE

Etude et développement de nouveaux médias fibreux : application a la filtration
des aérosols

Mots-clés : filtration, nontissé, fibres submicroniques, meltblown, spunbond, fibres iles-en-mer

L’objectif de la thése est I'étude et le développement de médias fibreux avec des fibres ultrafines
a travers l'utilisation de la technologie nano-meltblown ainsi que de l'utilisation de fibres
bicomposantes iles-en-mer. Cette approche implique un double travail, a la fois sur I'obtention
de fibres ultrafines et sur 'homogénéité des médias fibreux. En effet, pour chaque technologie,
I'élaboration d'un média fibreux induit une certaine hétérogénéité. L’origine de cette
hétérogénéité est multiple : distribution des diameétres des filaments, variation locale de
I'épaisseur, de compacité ou de la masse de fibres. Ce qui nous a conduit a mener, en paralléle
des travaux d’élaboration de médias, une étude et une modélisation des performances de
filtration afin de mieux comprendre l'impact des fibres ultrafines et de 'hétérogénéité des
médias fibreux en filtration de l'air. La majorité des modeéles de filtration (perméabilité et
efficacité) considérent, en effet, un média fibreux idéal avec des fibres monodisperses et une
répartition de matiere homogéne au sein du média fibreux. Or, en réalité, ces conditions sont
rarement réunies, ainsi comprendre linfluence des différentes hétérogénéités sur les
performances de filtration peut s’avérer un enjeu important pour améliorer les performances
des médias filtrants. La modélisation de cette hétérogénéité se fonde sur la correction des
modeéles d’efficacité de la littérature a partir des données expérimentales.

Study and development of new fibrous medias : application to aerosol filtration

Keywords: filtration, nonwoven, submicron fiber, meltblown, spunbond, islands-in-the sea fiber

The goal of the thesis is the study and development of fibrous media with ultrafine fibers
through the use of nano-meltblown technology as well as the use of bicomponent islands-in-sea
fibers. This approach involves dual work, both on obtaining ultrafine fibers and on the
homogeneity of fibrous media. Indeed, for each technology, the elaboration of a fibrous media
induces heterogeneities. The origin of this heterogeneity is multiple: distribution of filament
diameters, local variation in thickness, packing density or basis weight. This led us to carry out a
study and a modeling of the filtration performance in order to better understand the impact of
ultrafine fibers and the heterogeneity of fibrous media in air filtration. Most of filtration models
(permeability and efficiency) consider an ideal fibrous media with monodisperse fibers and a
homogeneous distribution of matter within the fibrous media. In reality, these conditions are
rarely met, so understanding the influence of different heterogeneities on filtration performance
can be an important issue to improve the performance of filtering media. The modeling of this
heterogeneity is based on the correction of the models of effectiveness of the literature from the
experimental data.
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