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Résumé

Cette these porte sur le confort acoustique et, en particulier, sur les matériaux
absorbants destinés au traitement des nuisances sonores dans le domaine de I’habitat.
L’objectif est double : il s’agit de proposer un matériau bio-sourcé et absorbant dans la

gamme des basses fréquences.

Notre choix s’est porté sur un matériau poreux bio-sourcé basé¢ sur la fabrication de
céramiques poreuses. Il est constitué¢ de cellulose homogene et isotrope. Son procédé de
fabrication repose sur la construction d’une empreinte en polyméthacrylate de méthyle
permettant un contréle fin de sa structure interne. Ensuite, nous avons procédé a la
caractérisation expérimentale de ses propriétés acoustiques et des parametres intrinseéques du
matériau. L ’analyse de ces données, associée a la modélisation numérique, a permis de définir
les caractéristiques physiques influant sur ses performances acoustiques et d’identifier les

leviers d’amélioration de celles-ci.

Enfin, une mise en ceuvre de concepts empiriques est présentée, a savoir : (1) inclusion
d’aérogel dans la matrice poreuse, (ii) exploitation de la double porosit¢ dans deux
configurations différentes, soit dans le cas d’un composite cellulose/aérogel, soit celui d’un
matériau constitu¢é d’un double réseau mésoporeux/microporeux et (iii) utilisation de
matériaux a gradient de propriétés (interconnexions ou porosité). Pour chacune de ces trois
approches, le procédé de fabrication et la caractérisation de ces nouveaux matériaux sont

détaillés et leurs performances acoustiques sont discutées.




Abstract

This thesis is about soundproofing and deals particularly with absorptive materials used
to treat noise pollution in the housing environment. Our purpose is a double-sided one as the

idea is to propose a bio based and absorptive material within the range of low frequencies.

We have focused on porous bio-sourcé material on the same basis as the manufacturing
of porous ceramic. It is composed of homogeneous and isotropic cellulose. Its manufacturing
process hinges on the making of a polymethyl methcrylate print enabling a thorough control
of its internal structure. Then, we have dealt with the experimental characterization of its
acoustic properties and of the intrinsic parameters of the material. The analysis of these data
together with the digital modelling permitted to define the physical characteristics having an

influence on acoustic performances and to identify their means of improvement

Finally, the implementation of empirical means will be presented, namely: (i) the
inclusion of aerogel in the porous mould, (i1) the exploitation of double porosity in two
different configurations, either in the case of cellulose/aerogel composite, or the one of a
material composed of a double mesoporous/microporous network and (iii) the use of materials
containing gradients of properties (interconnection or porosity). For each of these three
approaches, the manufacturing process and the characterization of these new materials will be

detailed and their acoustic performances will be discussed.
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Liste de symboles

v Vitesse de 1’onde acoustique
|74 Volume

Vaero  Volume d’aérogel

V Volume poreux

v Vitesse d’écoulement

Ve Volume total

W; Puissance acoustique incidente

W, Puissance acoustique transmise
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Introduction

Le confort acoustique est une préoccupation désormais majeure dans les transports mais
¢galement dans les sites industriels et d’une maniere plus large, dans le domaine du batiment.
A cette problématique se rajoute de plus en plus des exigences environnementales concernant
les matériaux utilisés. D’autre part, et si la principale exigence (hormis 1’aspect purement
structurel) des matériaux de construction reste de réduire les pertes thermiques de I’enveloppe
du bati, le confort acoustique de ses occupants devient tout aussi important. En effet une
enquéte menée par le Ministére de I’Ecologie montre que 82% des interrogés rendent les
nuisances sonores déterminantes dans leur confort personnel.

D’un point de vue technique, il existe différents moyens pour minimiser cette bruyance,
parmi lesquels :

— le contrdle actif, consistant a générer une onde en opposition de phase a I’onde
acoustique génante (dans le but d’annihiler cette dernicre). Il est réservé a des
applications spécifiques car trés encombrant et onéreux,

— le contrdle passif, visant a atténuer ou renvoyer 1’onde acoustique par la rencontre de
celle-ci avec un matériau absorbant ou a forte densité,

— le contrdle hybride, qui est la combinaison du controle actif et passif.

La solution la plus utilisée, car simple a mettre en ceuvre et peu couteuse, reste le
controle passif. Utiliser un mur plein étant rarement la solution pour isoler une piece des
bruits extérieurs (1’épaisseur nécessaire dépassant largement les contraintes de construction)
ou corriger I’ambiance sonore d’un local, les absorbants acoustiques dédi€s, et parmi eux les
matériaux poreux, sont privilégiés. Le mécanisme en ceuvre dans ces matériaux est de dissiper
une partie (la plus 1mportante possible) de [’énergie acoustique par dissipation
viscothermique, essentiellement par frottement visqueux et conduction de chaleur. Si les
matériaux poreux sont efficaces a moyennes et hautes fréquences, leurs performances dans les
fréquences les plus basses requierent une épaisseur importante. Cependant les contraintes
actuelles dans le batiment (qui sont ¢également valables dans 1’industrie automobile et
aéronautique), tendent a I’allégement, aussi bien en terme d’encombrement que de poids.
Aussi les recherches actuelles autour des poreux acoustiques visent a développer des

matériaux €quivalents sur le plan de leur mise en ceuvre mais avec des performances
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acoustiques étendues : matériaux multicouches [1, 2], a double porosité¢ [3], a gradient de
porosité [4], avec inclusion de résonateurs rigides [5, 6], ou encore les mousses de

polyuréthane a gradient d’interconnexions [7-9].

Dans cette theése, un matériau poreux bio-sourcé dédi¢ au confort acoustique, basé sur
un procédé de fabrication de céramiques, est proposé. Il repose sur la construction d’une
empreinte dont la structure est contrélable (taille des pores et des interconnexions). Cette
maitrise, potentiellement fine, de la structure du poreux constitue le principal enjeu : plutot
que d’assembler ou de détourner des matériaux existants pour atteindre un objectif
d’efficacité et d’absorption basses fréquences (inférieur a 1000 Hz), nous avons ici la
possibilité de créer un nouveau matériau pour répondre directement a notre objectif dans un
minimum d’encombrement.

Ce mémoire se décompose en quatre chapitres, le premier présente 1’état de 1’art des
matériaux dans le confort acoustique du batiment et des solutions existantes pour réduire les
nuisances sonores.

Le deuxiéme pose les bases du procédé de fabrication du poreux de cellulose par le
controle de I’empreinte formant le négatif de notre matériau.

Dans le troisiéme, les caractéristiques acoustiques du poreux de cellulose sont étudiées
en fonction de la structure de son squelette. La mesure de ses parametres intrinseques permet
sa mod¢lisation et la définition des caractéristiques physiques intervenant dans les
performances acoustiques de notre matériau.

Enfin, le dernier propose une optimisation des performances acoustiques du poreux
développé par le controle de sa structure interne et notamment la mise en ceuvre
d’échantillons reposant sur les études citées précédemment (double porosité, multicouches ou

encore gradient de propriété).
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1.1 Matériaux du batiment

1.1.1 Généralités

Dans le domaine du batiment, les matériaux utilisés doivent répondre a plusieurs
contraintes. La premicre est mécanique et permet d’assurer la durabilit¢ structurelle du
batiment. La deuxiéme est liée a la réduction du besoin énergétique, c’est-a-dire la limitation
des pertes thermiques de 1’enveloppe du bati. La troisiéme contrainte est la qualité acoustique
des batiments ; elle vise essentiellement au confort des occupants.

En Europe le secteur du batiment représente 40% du besoin énergétique total [10].
Ainsi, pour réduire la consommation de ce secteur, faire face au probléeme du changement
climatique et a la raréfaction des ressources énergétiques fossiles, la limitation des pertes
thermiques de 1’enveloppe apparait comme 1’exigence principale. Le confort acoustique est
pourtant tout aussi important. En effet, une récente étude de ’ADEME évalue les colts
sociaux occasionnés par les nuisances sonores [11] et en déduit la nécessité d’améliorer la
protection des usagers contre les bruits de voisinage, les bruits extérieurs (transports routier,
ferroviaire et aérien) et les bruits d’impacts. Ces cofits sont li€s a une perte de qualité de vie :
une diminution du nombre d’années de vie en bonne santé, une perte de performance,
d’efficience et de productivité. Les deux principales sources de nuisances sont le transports et
le voisinage et représentent chacune un colt social d’environ 120 millions d’euros par an
(uniquement pour les troubles de la santé). Par ailleurs, les habitations nécessitent 1’utilisation
de matériaux permettant d’assurer plusieurs fonctions (isolation acoustique, résistance au feu,
permeéabilité a la vapeur d’eau, impact sur ’environnement). Parmi les matériaux utilisés dans
le batiment, les mousses cellulaires et les structures fibreuses présentent des caractéristiques
thermiques et acoustiques intéressantes de par leur morphologie (porosité, tortuosité et surface
spécifique) et sont donc majoritairement utilisées.

Les différents matériaux isolants dans le domaine du batiment peuvent étre répartis en
trois catégories [12] : les matériaux conventionnels, les matériaux alternatifs et ceux issus de
technologies avancées (cf. figure 1.1). Abstraction faite des technologies avancées qui
débouchent sur des produits répondants a des besoins spécifiques, tous ces matériaux sont des
poreux (fibreux, cellulaires ou granulaires). On les retrouve sous forme de rouleaux, panneaux
ou en vrac, avec des fibres d’origines naturelle ou synthétique. On retrouve ainsi des fibres
d’origine végétale (chanvre, kenaf, lin, coton, bois, etc.) ou animale (laine de mouton). Les

fibres synthétiques peuvent €tre obtenues a partir de cellulose (fibres de bambou, papier, etc.),
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Etat de ’art des matériaux dans le confort acoustique

de minéraux (fibre de verre, laine minérale, laine de verre, céramiques, etc.) ou de polymeres

(polyester, polypropylene, kevlar).

Matériaux conventionnels Matériaux alternatifs Technologies avancées

Laine de roche (s) Chanvre (n) Panneaux isolants sous vide
Laine de verre (s) Kenaf (n) Panneaux remplis de gaz
Polystyrene expansé (s) Lin (n) Aérogels

Polystyréne extrudé (s) Laine de mouton (n) Membranes

Polyuréthane (s) Fibres de coco (n)

Cellulose (n) Pneus recyclés (n)

Liege (n) Fibres de jute (n)

Fibres de bois (n) —| Carton recyclé (n)
Fibres de bois minéralisées (n)

Argile expansé (n)

Vermiculite (n) (s) : synthétique
Perlite ) (n) : origine naturelle

Figure 1.1 - Les matériaux isolants employés dans le domaine du bdtiment [12].

Comme le montre la figure 1.1, de nombreux matériaux utilisés dans le batiment sont
maintenant d’origine naturelle. Dans ce domaine le terme d’éco-matériau est couramment
employé. Souvent un éco-matériau est présenté comme ayant des répercussions positives sur
I’environnement. Or un matériau d’origine naturelle, en fonction de son extraction, sa
fabrication, sa durée de vie ou encore sa biodégradabilité, peut avoir des effets négatifs sur
I’environnement. C’est pourquoi, afin de limiter I’emploi abusif de ce terme, il est nécessaire
d’effectuer une analyse du cycle de vie (ACV) du matériau [13].

De nombreux matériaux naturels ont été développés et testés pour des applications
acoustiques. Plusieurs études [14 — 16] montrent I’intérét des éco-matériaux dans ce domaine
et permettent de comparer ces derniers avec les matériaux conventionnels. Ainsi, le
coefficient d’absorption d’un matériau en cellulose de 60 mm d’épaisseur est équivalent a
celui d’une laine de verre de 50 mm avec une absorption totale a 500 Hz [14]. D’autres

matériaux multifonctionnels comme le béton de chanvre rendent compte d’une absorption
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totale aux alentours de 800 Hz pour une épaisseur de 50 mm. Les performances de ce dernier
sont essentiellement liées a la microstructure poreuse des cheénevottes [17]. Leurs
performances peuvent é&tre améliorées notamment par la fabrication de matériaux
multicouches.

L’objet de cette these étant de développer un matériau acoustique absorbant, il est
intéressant de comparer le matériau poreux développé ici aux matériaux dits conventionnels.
Pour ce faire nous nous attachons dans la partie suivante a définir précisément ce qu’est un

matériau acoustique et les solutions qui permettent d’absorber une onde acoustique.

1.1.2  Matériaux acoustiques conventionnels

Dans I’acoustique du batiment une distinction est faite entre correction acoustique et
isolation acoustique. Comme le montre la figure 1.2 une onde incidente qui rencontre un

obstacle est en partie réfléchie, transmise et absorbée par le matériau constituant cet obstacle.

La correction acoustique permet de contrdler la réponse d’une piece a un son émis
dans cette méme piece. Elle vise a améliorer ’ambiance sonore dans un local clos et ainsi
limiter les effets d’échos. Le temps de réverbération T, permet de caractériser la persistance
sonore dans un local. Il dépend du coefficient d’absorption o moyen et de la surface des
parois qui le composent. Ainsi le traitement acoustique d’une salle consiste a mettre en ceuvre
sur les parois des matériaux ayant un coefficient d’absorption approprié. En acoustique
architecturale il existe plusieurs critéres permettant de caractériser la réponse d’une salle, le
plus courant étant le T, qui représente la durée que met 1’onde acoustique a décroitre de 60 dB
apres 1’arrét de la source. Le temps de réverbération optimal est lui utilisé pour les salles de
concerts, de théatre et de conférences ou pour les auditoriums et dépend de la géométrie et des

revétements de la picce.

L’isolation acoustique correspond aux moyens mis en ceuvre pour minimiser la
transmission d’énergie d’une picce a une autre ou de I’extérieur a I’intérieur d’un batiment.
Elle est définie par I’indice d’affaiblissement acoustique noté¢ TL (Transmission Loss ou perte
en transmission) exprimé en décibels (dB). Les matériaux classiques utilisés pour I’isolation
acoustique sont des matériaux a forte inertie (exemple : mur de séparation entre deux pieces),

on parle alors d’effet de masse.
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Onde absorbée

(pa)

Figure 1.2 - Correction et isolation acoustique.

L’onde incidente peut étre solidienne (bruits dits « d’impact ») ou aérienne. Dans cette
thése, nous nous intéressons uniquement au mode de propagation aérien du bruit. En
considérant une onde émise de pression p; et d’angle 6, la rencontre avec le matériau
absorbant donne possiblement naissance a une onde réfléchie de pression p, et une onde
transmise de pression p; (c¢f. figure 1.2)

Le coefficient de réflexion R est le rapport entre la pression réfléchie et la pression

incidente, il en découle le coefficient d’absorption o :

_br
R(6) = ~ (1.1)
a(8) =1—|R(6)|% (1.2)

Le coefficient d’absorption est fonction de la fréquence et varie entre 0 pour les

matériaux parfaitement réfléchissants et 1 pour les matériaux totalement absorbants.

L’indice d’affaiblissement acoustique 7L est quant a lui défini a partir du facteur de
transmission 7 [18] :
W,

7(6) = Wt (1.3)

ou W; et W, sont les puissances acoustiques incidentes et transmises.
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1
TL(6) = 10 log (@) : (1.4)

P,

Figure 1.3 - Surface soumise a une onde en champ diffus.

Dans le cas d’un champ diffus et d’un matériau isotrope, le coefficient d’absorption et
I’indice d’affaiblissement acoustique peuvent étre calculés par intégration sur toutes les

incidences (cf. figure 1.3) [19] :

fem_ax a(6) cos 6 sin 6d6

0
fa = 15
f:m,“x cos 0 sin 6d0 (1.5)
fggm.ax|‘r(9) |2 cos O sin 8d6
TLy = —10log |-2min .
[m cos 6 sin 00 (1.6)

Nous venons de voir que la correction acoustique d’une piece dépend de la forme des
parois qui la composent et de la capacité des matériaux utilisés a absorber 1’onde acoustique.
Dans le domaine de I’acoustique, il existe plusieurs solutions permettant d’absorber le son et
ainsi de réduire la réflexion de 1’énergie acoustique dans I’espace. Parmi ces absorbants, les
plus courants sont les panneaux acoustiques, les résonateurs d’Helmholtz et les matériaux

poreux (cf- figure 1.4) :
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les panneaux acoustiques sont des membranes placées a une certaine distance d’un
mur, I’énergie incidente étant absorbée par déformation du panneau. Ce procédé est
efficace pour les basses fréquences (au voisinage de 125 Hz),

les résonateurs d’Helmholtz sont des cavités ouvertes sur la salle. La fréquence
d’absorption dépend de la fréquence de résonance du systeme. Ils sont utilisés pour
absorber les médiums (entre 300 et 1000 Hz),

les matériaux poreux sont utilisés pour dissiper les ondes acoustiques au-dela de
1 kHz.

125 Hz 300 - 1000 Hz >1000 Hz
(@) (b) ()

Figure 1.4 - Les différents matériaux absorbants : (a) panneau acoustique, (b) résonateurs d'Helmholtz,

(c) matériaux poreux [20].

Comme évoqué précédemment, la majeure partie des matériaux utilisés dans le

batiment, qu’ils soient bio-sourcés ou non, sont des matériaux poreux. Un matériau poreux, au

sens large du terme, est un solide composé de cavités (pores), de canaux (connexions) ou

d’interstices. Il existe ainsi plusieurs catégories de matériaux poreux. Ils sont classifiés en

fonction de leur perméabilité a un fluide extérieur comme 1’air. Comme le montre la

représentation schématique (cf. figure 1.5), les matériaux poreux sont a porosité occluse ou

ouverte :

une porosité est dite occluse lorsque les pores qui composent le matériau sont
totalement isolés de leurs voisins, c’est le cas du repere (a). L’onde acoustique ayant
un acces limité aux pores, ce type de matériau absorbe nettement moins d’énergie
acoustique,

la porosité ouverte rend compte de I’ouverture des pores vers le milieu extérieur. La
porosité ouverte est dite totale lorsque les pores ont une communication continue avec
I’extérieur, c’est le cas du pore (e) qui communique avec I’extérieur par
I’intermédiaire des conduits (c) et (d). Une porosité ouverte est partielle lorsque les
pores comportent une terminaison comme les pores (b) et ().

Notons également qu’un matériau présentant une face rugueuse (g) est considéré

comme un matériau poreux si ses rugosités sont plus profondes que larges.
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Le parameétre utilisé dans la description des matériaux poreux est la porosité ouverte ¢.
Elle quantifie le volume d’air au sein des pores ouverts du matériau. Ce dernier étant constitué
d’une phase solide et d’une phase fluide, la porosité ¢ est le rapport entre le volume poreux

(V) occupé par Iair et le volume total (V;) du matériau :

Y

¢ = v, (1.7)

Il est possible de classifier les milieux poreux en trois groupes : cellulaire, fibreux et

granulaire (cf. figure 1.6).

C

Figure 1.5 - Représentation schématique d’un matériau poreux [21].

1.1.2.1 Les matériaux granulaires

Ils sont constitués d’un empilement de grains, compactés ou non, dont les dimensions
sont beaucoup plus grandes que celles des vides internes. On les retrouve essentiellement pour
diminuer la propagation des sons extérieurs. Les revétements bitumeux, les bétons poreux ou
encore |’argile expansé [22] sont des matériaux granulaires. En revétement intérieur on
retrouve également le polystyréne qui est habituellement utilis¢é comme isolant thermique. Le
milieu granulaire peut étre modélisé par un empilement de spheres, leur porosité est de 1’ordre

de 0,5.
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1.1.2.2 Les matériaux fibreux

Une multitude de fibres disposées de facon aléatoire forment des tunnels a I’intérieur du
matériau. Ce sont les matériaux les plus couramment rencontrés dans 1’isolation thermique et
acoustique du batiment. Ils peuvent étre constitués de fibres naturelles ou synthétiques (laines
minérales ou laines de verre). Contrairement aux milieux granulaires dont la taille des spheres
est souvent millimétrique et donc beaucoup plus grande que celle des pores, les milieux
fibreux sont constitués de fibres dont I’ordre de grandeur est de quelques microns avec une
phase fluide nettement plus importante. Ce qui implique que les milieux fibreux ont une
porosité élevée (de I’ordre de 0,9). Ils peuvent €tre modélisés comme un empilement de

cylindres paralleles.

1.1.2.3 Les matériaux cellulaires

Des cellules (ou pores) connectées a une ou plusieurs autres cellules environnantes
forment les matériaux cellulaires. Ils peuvent étre a porosité ouverte si le milieu est
parfaitement réticulé (présence de membranes) ou occluse. Ainsi la porosité varie de 0 a 1 en
fonction du taux de réticularité. Les mousses de polyuréthane ou les mélamines sont des
exemples de matériaux parfaitement réticulés. Ils peuvent étre modélisés comme une cellule

cubique a pores connectés.

Nous proposons dans cette thése 1’utilisation d’un polymeére d’origine naturelle pour la
fabrication d’un matériau cellulaire parfaitement réticulé. Parmi ces polymeres, la cellulose
est le principal constituant des cellules végétales et dont les procédés d’extractions sont

maitrisés avec un faible impact sur I’environnement.
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Fibreux Cellulaire

Empilement de sphéres
identiques

Cellule cubique a pores

Réseau de fibres paralléles connectés

Figure 1.6 - Les trois principaux types de matériaux absorbants poreux. [23].

1.2 Utilisation de la cellulose comme absorbant acoustique

La cellulose est un polymére de glucose qui constitue la structure principale de
nombreux végétaux. Selon I’espece, sa teneur peut varier de 40% pour le bois a plus de 95%
pour les fibres de coton. Comme le montre schématiquement la figure 1.7 [24], les cellules de
bois sont composées de cellulose, d’hémicelluloses et de lignines. Les taux d’hémicelluloses
et de lignines varient en fonction de la nature du bois (bois dur ou tendre) contrairement a

celui de la cellulose qui reste constant (40%).
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D Cellulose

. Hémicelluloses

Lignines

Figure 1.7 - Représentation schématique des cellules de bois [24].

1.2.1 Mode d’obtention de la cellulose

L’extraction de la cellulose peut étre chimique et/ou mécanique. Les procédés
chimiques permettent de dissoudre les constituants du bois par extraction des graisses et
autres extractibles. L’échantillon ainsi dégraissé est délignifié puis une extraction alcaline
permet de séparer la cellulose et les hémicelluloses (cf. figure 1.8).

En France, la production de fibres de cellulose (a-cellulose) se fait essentiellement par
le procédé Kraft [25]. Il permet de séparer la cellulose et les autres sous-produits (lignine,
hémicelluloses et d’autres constituants). La lignine et les hémicelluloses se retrouvent dans
une « liqueur noire » qui est brilée dans le but de produire de I’énergie. Les autres
constituants (terpenes et acides résiniques) sont récupérés pour une valorisation chimique. Les
raffineries produisant de la cellulose sont auto-suffisantes et peuvent méme produire plus
d’énergie qu’elles n’en consomment grace a cette « liqueur noire ». Leur impact sur
I’environnement est faible et des études sont en cours afin de diminuer cet impact par une

meilleure valorisation de la « liqueur noire » [26].
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| Extraction
\ |
- Bois débarrassé
Extractibles des extractibles
| | Délignification
‘ Solubles dans les ____________

Hydrosolubles solvants organiques ] ngmne _ Holocellulose
Extraction
alcaline

Liqueur noire S S
Hémicelluloses Cellulose

Figure 1.8 - Séparation des constituants du bois [24].

1.2.2 La cellulose microcristalline

La cellulose microcristalline est une cellulose purifiée et partiellement dépolymérisée.
Elle est obtenue par I’hydrolyse contrdlée de I’a-cellulose. La structure fibreuse est ainsi
transformée en structure particulaire. La cellulose microcristalline se trouve sous forme de
poudre.

Il y a trés peu d’études sur I'impact environnemental de la cellulose microcristalline,
cependant, son ACV montre que celui-ci est principalement dii a la consommation
d’électricité, d’eau et de produits chimiques nécessaires a I’hydrolyse et dépend beaucoup du
végétal utilis€é pour I’extraction de I’a-cellulose (la teneur en cellulose variant suivant

I’espece) [27].

La fabrication du poreux de cellulose repose sur la construction d’une empreinte en
polyméthacrylate de méthyle (PMMA) qui est son négatif. Une mousse de cellulose a porosité
ouverte est obtenue aprés imprégnation et dissolution de ce dernier. Le chapitre suivant
reprend en détail les différentes étapes de la fabrication : construction de I’empreinte,

réalisation du squelette et dissolution de I’empreinte.
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Chapitre 2 Fabrication d’un matériau poreux de cellulose
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Contexte

2.1 Contexte

La fabrication du poreux de cellulose repose sur le procédé de fabrication de
biocéramiques, telle que le phosphate tricalcique (B TCP), d’architecture macroporeuse [28].
Les biocéramiques poreuses sont utilisées dans les implants osseux, leur fabrication part du
constat que I’ostéointégration d’un implant (sa colonisation) est assurée par la structure
poreuse du matériau. Ainsi le procédé de fabrication de ces céramiques permet de contrdler
leur structure interne (diametre des pores, diameétre des interconnexions). L’originalité du
procédé repose sur le formage d’une empreinte en billes de PMMA (cf. figure 2.1 (a)) qui est
ensuite imprégnée d’une solution aqueuse de B TCP. Apres cuisson I’empreinte en PMMA est
calcinée et il ne reste que le positif (ou squelette) formant une céramique a porosité ouverte

(cf- figure 2.1 (b)).

(@ (b)

Figure 2.1 - Vues microscopiques du négatif en PMMA (a) et de la céramique poreuse obtenue (b).

Sur le méme procédé de fabrication que les céramiques poreuses, depuis 2011, I’équipe
de chercheurs Biomatériaux Artois du LGCgE, et notamment B. Genestie, développe un
matériau a porosité ouverte bio-sourcé dont les propriétés physiques sont contrdlées. Le but
de ce matériau est de permettre de répondre aux besoins de plusieurs domaines d’applications,
et notamment la chirurgie reconstructive (stomatologie, chirurgie maxillo-faciale ou
ophtalmologie, ...). Contrairement aux céramiques qui ont un squelette rigide et ne permettent
pas d’assurer une bonne dissipation de 1’onde acoustique, le poreux de cellulose possede un

squelette déformable. Le procédé de fabrication de ce matériau est détaillé ci-apres.
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2.2 Procédé de fabrication du poreux de cellulose

Comme pour les céramiques poreuses, la construction d’une empreinte de billes de
PMMA permet de contrdler la taille des billes et leurs interconnexions par la mesure de la
compression de I’empreinte A (cf. figure 2.3). Le solvant utilisé lors de cette phase a pour
effet de dissoudre lentement et uniformément les billes de PMMA et ainsi de procéder a une
interpénétration entre celles-ci.

La fabrication se fait en trois phases (cf. figure 2.2) :

1. construction de I’empreinte en PMMA,
2. imprégnation de I’empreinte avec la solution de cellulose (remplissage du
positif),

3. dissolution du négatif.

~

( Billes PMMA | (Poudre cellulose

[ CO',IStr“thon de ] [Solution de cellulos%
Pempreinte

|
7~ N\

Ringage H,O
N

VR
Séchage
N

Imprégnation de I’empreinte avec la
solution de cellulose :

Réalisation du squelette
1

i
Ringage H>O
N

7~ N\

Séchage

N

Dissolution de
I’empreinte
(solution ChaCly)

[

7~ N\
Séchage
N

Figure 2.2 - Synoptique de fabrication d’un matériau poreux de cellulose.
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A
Imprégnation de la Dissolution
solution de cellulose de I’empreinte
Construction de I’empreinte Empreinte de PMMA Poreux de cellulose
de PMMA + positif en cellulose

Figure 2.3 - Schéma de fabrication de la mousse de cellulose.

La figure 2.4 rend compte de I’évolution des interconnexions en fonction de la
compression du milieu. Ces images ont été obtenues a partir d’échantillons dont le diametre
des billes de PMMA est compris entre 400 et 500 um pour une hauteur initiale d’environ

23 mm. L’ajustement de A permet de modifier la structure finale de la mousse.

A=2700 ym A= 3800 um

Figure 2.4 - Evolution du diamétre d'interconnexion en fonction de la compression du milieu [28].

2.2.1 Construction de ’empreinte

Le PMMA utilisé pour la fabrication de I’empreinte est de forme sphérique, un tamisage
mécanique permet d’avoir une plage de diametres des billes allant de 200 um a plus de 1 mm.
La courbe de distribution des diameétres des billes de PMMA (cf- figure 2.5) est obtenue avec

un granulometre laser. Elle montre une distribution normale avec une valeur maximale pour
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les billes de diamétre 750 um et un écart type de 200 um. Environ 60% du volume total (VT)
des billes ont un diametre compris entre 550 et 950 um. Sept tamis sont utilisés : 200, 400,

500, 600, 710, 800 et 1000 um et permettent d’obtenir § plages de diamétre.

30

06
05
25 04
03
02

0.1

20

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800
@ PMMA (um)

Figure 2.5 - Répartition des diamétres de billes aprés tamisage.

Pour agir sur la taille des pores et des interconnexions (cf. figure 2.3), les billes de
PMMA sont placées dans un moule cylindrique avec un solvant. L’utilisation de I’acétone
permet une dissolution lente du PMMA et un contrdle précis de la compression via A. Les
billes sont comprimées par I’effet d’un piston sur lequel est placé un micrometre numérique

qui mesure son déplacement (cf. figure 2.6).
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La mesure du déplacement du piston (A) permet d’évaluer le diamétre des

interconnexions (€) par la formule [28] :

A 27\?
_om |1 _(1_2_%" (2.1)
e=2r |1 (1 H 3H)'

ou 7 est le rayon moyen des billes de PMMA et H la hauteur totale apres construction de

I’empreinte.

Acétone

Figure 2.6 - phase 1 : construction de [’empreinte de PMMA.

Afin de neutraliser et d’éliminer le solvant, I’empreinte est plongée dans un bain d’eau.
Il faut 5 cycles de ringage pour éliminer le solvant. L’empreinte est ensuite mise a 1’étuve
pour éliminer les traces d’eau et s’assurer de la bonne imprégnation de la solution de cellulose

lors de I’étape suivante (la solution de cellulose se figeant au contact de I’eau).
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2.2.2  Réalisation du squelette

La solution de cellulose est obtenue en plusieurs étapes (cf. figure 2.7), la premiere
étape consiste a fabriquer une solution composée d’un mélange de chlorure de lithium (LiCl)
avec du diméthyl acétamide (DMAc) a un dosage de 6% (60 g de LiCl pour 1 I de DMAc). La
cellulose microcristalline contient naturellement de I’eau qu’il est nécessaire d’éliminer par
plusieurs lavages : un premier lavage avec du méthanol (30 mn, 20 °C, agitation), puis un
second lavage au DMAc (30 mn, 20 °C, agitation). La cellulose ainsi débarrassée de I’eau est
dissoute dans la solution LiCI/DMAc pendant 12 h a 80°C [29]. La solution obtenue est une

solution ionique, les chaines de cellulose étant reliées entre elles par des charges Li+ et Cl-.

Chlorure de lithium| |Diméthyl acétamide Poudre cellulose
LiCl DMAc *u .

/o

I lavage au méthanol

. Y

7N\

Dissolution LiCl / DMAc
Cellulose lavée
iC/DMACc (6%)
lavage au DMAc
Cellulose pure
/,v"". n’\.\\\
Dissolution de la cellulose
avec LiCl/ DMAc
\ /

Solution ionique
de cellulose

Figure 2.7 - Synoptique d’obtention de la solution ionique de cellulose.

L’imprégnation de I’empreinte en PMMA doit étre rapide, le solvant contenu dans la
solution de cellulose ne pouvant étre en contact plus de 10 mn avec les billes de PMMA (au-
dela de ce temps, le LICI/DMAc commence a dissoudre les billes).

Le procédé d’imprégnation a été initialement développé pour des échantillons de 15 mm
de diametre et une hauteur de 10 a 15 mm. L’empreinte est placée sur une coupelle remplie de

solution de cellulose, I’imprégnation se faisant par capillarité¢ (cf. figure 2.8 (a)). Or, les
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mesures dans notre tube d’impédance requierent des échantillons de diametre 29 mm
(cf- Annexe A.1.1), et comme nous le verrons dans la section suivante, la mousse de cellulose
se rétracte lors du séchage du squelette. Un moule de diamétre 49,5 mm est donc utilisé avec
une hauteur d’échantillon variant entre 30 et 40 mm. Le poreux de cellulose obtenu est
découpé (avec un emporte piece) pour obtenir le diametre de 29 mm.

Ce changement d’échelle a montré les limites de la méthode d’imprégnation par
capillarité. Le temps d’imprégnation de ce procédé est supérieur au temps maximal de contact
supporté par le PMMA avec la solution de cellulose et un effondrement de I’empreinte en

PMMA est observé avant son imprégnation compléte (cf- figure 2.9 (a)).

Solution de cellulose

Figure 2.8 - Procédés d’imprégnation : capillarité (a), goutte a goutte (b), injection (c).

Deux autres méthodes d’imprégnation on été testées : I’imprégnation goutte a goutte
(cf- figure 2.8 (b)) et 'imprégnation par injection (cf- figure 2.8 (c)).

Pour I’imprégnation goutte a goutte, la solution de cellulose est déposée sur la surface
supérieure de I’échantillon avec une pipette. Cette solution est rapide a mettre en ceuvre pour
des échantillons de faible épaisseur (< 15 mm) mais ne permet pas de s’assurer de
I’imprégnation totale de I’empreinte en PMMA pour des épaisseurs plus importantes. Comme

le montre la figure 2.9 (b), des trous apparaissent apres dissolution de I’empreinte.
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La solution finalement adoptée est 1I’imprégnation par injection de la solution de
cellulose. L’échantillon est placé dans un moule (en position verticale) de méme diamétre que
I’empreinte et dont une extrémité est ouverte (cf. figure 2.8 (c)). L’injection de la solution de
cellulose se fait par le fond du moule a 1’aide d’une seringue (cf. figure 2.10). La solution est
poussée dans I’empreinte, 1’imprégnation est rapide (de 1’ordre de 2 min) et I’air est chassé

vers le haut du moule évitant la formation de bulles d’air.

(@) ®)

Figure 2.9 - Essais d’imprégnation par capillarité (a) et en goutte a goutte (b).

Comme pour la phase de construction de I’empreinte, une fois celle-ci imprégnée, elle
est placée dans un bain d’eau pour stopper I’effet du solvant. Trois ringages sont effectués
puis une phase de séchage long (15 jours a 1’air ambiant) est observée afin d’éliminer toute

trace d’eau dans le composite PMMA/Cellulose.
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Procédé de fabrication du poreux de cellulose

Figure 2.10 — Imprégnation par capillarité forcée.

2.2.3  Dissolution de I’empreinte

Le composite PMMA/Cellulose est immergé dans un bain de dichlorométane (CH,Cl,).
Il a pour effet de dissoudre le PMMA rapidement et donc de minimiser les altérations des
propriétés physiques du squelette en cellulose. Suivant la taille des échantillons réalisés, il est
possible d’utiliser un Soxlhet, dispositif permettant de minimiser la quantité de
dichlorométane nécessaire. Dans un Soxlhet (c¢f. figure 2.11), une chambre d’extraction se
remplit en goutte a goutte de CH,Cl, contenu dans un ballon jusqu’au niveau haut d’un
siphon. Une fois ce niveau atteint, le solvant contenu dans la chambre d’extraction se vide
dans le ballon et un nouveau cycle commence. Il faut quatre cycles de rincage pour éliminer
totalement les traces de PMMA. Cette méthode est possible uniquement avec des échantillons
dont le diameétre est inférieur a 30 mm. Au dela, la durée de remplissage de la chambre
d’extraction est supérieure a 2 h 30, on observe alors un séchage des échantillons entre deux
remplissages et une rigidification de ceux-ci. Pour des échantillons de diamétre supérieur a 30
mm, I’immersion dans un bain de CH,Cl, est préconisée. Cette méthode permet d’avoir un
contact continu de I’échantillon avec le dichlorométhane et donc d’éviter le séchage entre
deux changements de bain. Il est nécessaire d’effectuer cinq changements de bain pour
¢liminer le PMMA. Cette méthode est plus consommatrice de dichlorométane méme si 75 a

80% du volume utilis¢ est recyclé.
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Réfrigérant

— Chambre d’extraction

Echantillons

Siphon
Vapeur

- g

Solvant

Ballon

Figure 2.11 - Méthode du soxlhet.

Une fois le PMMA dissout, I’échantillon est mis a 1’étuve pour éliminer les traces de
solvant, puis laissé a I’air ambiant pour séchage. Le poreux de cellulose est ensuite coupé a
I’emporte-piece afin d’obtenir le diametre de 29 mm nécessaire a la mesure en tube
d’impédance. Lors des premiéres campagnes de fabrication, une forte rétractation des
¢chantillons durant le séchage a été observée. Il est donc apparu nécessaire de déterminer le
temps de séchage minimum des échantillons de diamétre 49,5 mm en sortie de moule. Pour
cela, quatre échantillons sont découpés apres un temps de séchage allant de 3 a 8 jours (J+3 a
J+8) apreés la dissolution de I’empreinte. Les temps de séchage avant la découpe sont
respectivement J+3 et J+4 pour les échantillons V_01 et V_02, et J+8 pour les échantillons
V 04etV _05.

Les résultats (cf figure 2.12) montrent une forte rétractation des deux premiers
échantillons (de l'ordre de 10%) avec une rétractation importante a Jascoupe +7 pour
I’échantillon V_01 (8,5%) et Jaccoupe +8 pour I’échantillon V_02 (6%). Pour les échantillons

V 03 et V_04 dont la découpe a été faite apreés 8 jours de séchage la diminution de diametre
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est de ’ordre de 1% au bout de 30 jours. Notons également que pour tous les échantillons une
stabilisation des diametres est visible au bout de 15 jours de séchage. Un temps de séchage de

15 jours minimum est donc respecté avant la découpe et le passage au tube d’impédance.

29,5
29
28,5
E 28
2
2
8275
(@)
27
—V_01(J+3)
26.5 ——V_02 (J+4)
V_03 (J+8)
——V_04 (J48)
26
0 5 10 15 20 25 30

Jours

Figure 2.12 - Evolution du diamétre apres découpe (0 est le jour de la découpe).

2.3 Validation du procédé

Comme nous le verrons par la suite nous allons étre amenés a faire varier différents
parametres physiques du poreux de cellulose et étudier plusieurs concepts. Une nomenclature

permettant d’identifier les propriétés des échantillons étudiés est présentée figure 2.13.
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Simple porosité et gradient

d’interconnexion Gradient de porosité
Nombre
Type A/H (%)  Incrément Type de couches Incrément

SP 6 _ 05 -A 01 GP 4-7 _ 04 - 06 - 01
| |

N

Diamétre des ~ Campagne Pl;ﬁ:ecies A/H (%)
pores
4 couches : diamétres 4,5,6 et 7
Double porosité Multicouches
Diamétre seconde Nature du second
Type  porosité (um) Incrément | Type matériau Incrément

‘ ‘ ’ ‘ Forme ‘ Type d’aérogel ‘

|
DP 6 _175- 06 - 01 MC C 6 _AE 06 P_ 05- 0L

] e | |

Dlame.tre _des AJH (%) | A/H (%)
pores principaux Diamétre
des billes
Diametre des
pores ou nature du Ratio V2/Vt
1¢r matériau (%)
Type Diametre des pores
SP Simple porosité D 200 - 400 pm
GP Gradient de porosité 4 400 - 500 pm
GI Gradient D 500 - 600 pm
d’interconnexion 6 600 - 710 pm
MC Multicouches 6+ 600 - 800 um
DP Double porosité 7 710 - 800 pm
8 800 - 1000 um
Forme Nature du matériau
C Composite A Air
E Encapsulé AE Aérogel de silice
EC Filler calcaire

PU | Mousse de polyuréthane
PM Billes de PMMA

Figure 2.13 - Codification des échantillons.
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Une premiere campagne de fabrication a été effectuée afin de vérifier la répétabilité du
processus de fabrication. Pour la construction de I’empreinte en PMMA des échantillons
SP6+ 05-A01 a SP6+ 05-A06, la méme granulométrie est utilisée (entre 600 pm et 800 um).
Le A/H est constant et fixé a 5%. Les propriétés des échantillons en fin de processus de
fabrication sont données dans le tableau 2.1. Les parametres m, Vi et Veeniose €tant

respectivement la masse, le volume total et le volume de cellulose du poreux.

Tableau 2.1 - Propriétés des échantillons SP6+ A01 a A06 en sortie de fabrication.

échantillon m (g) h (mm) d (mm) Vr (em’) Veettutose (cm) Porosité ¢
SP6+_05-A01 0,5492 35,57 28,09 22,04 0,38 0,9829
SP6+_05-A02 0,5720 35,25 28,13 21,91 0,39 0,9820
SP6+_05-A03 0,5894 34,86 27,65 20,93 0,41 0,9806
SP6+_05-A04 0,4612 35,12 25,79 18,35 0,32 0,9827
SP6+_05-A05 0,5479 34,83 27,62 20,87 0,38 0,9819
SP6+_05-A06 0,5792 35,78 27,57 21,36 0,40 0,9813

La figure 2.14 montre les échantillons a I’échelle macroscopique (a) et microscopique
(b). La vue microscopique rend compte des interconnexions des pores et confirme le milieu
cellulaire. Cependant, lors de la fabrication un film de cellulose se forme sur les faces
supérieures et inférieures des mousses. Pour supprimer cet artéfact et obtenir des échantillons
de hauteur identique (25 mm), ces faces sont coupées. Les courbes d’absorption (cf. figure
2.15) sont obtenues avec les échantillons de 25 mm de hauteur par la méthode de mesure a 2

microphones en tube d’impédance selon la norme ISO 10534-2 (cf. Annexe A.1.1).

(@

Figure 2.14 - Echantillons de cellulose a l’échelle macroscopique (a) et microscopique (b).
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Fabrication d’un matériau poreux de cellulose

Afin de caractériser rapidement I’efficacité acoustique du matériau poreux sur la plage

de mesure, la notion d’activité acoustique (0,0 ) €st introduite [30] :

1 f2
Anorm = ﬁj a(f)df, (2.2)

1

ou f; et f, représentent la plage fréquentielle de 1’étude.

La taille des échantillons utilisés ne permet pas une mesure directe de la porosité
ouverte, elle sera donc obtenue analytiquement. D’aprés la méthode de fabrication nous
pouvons supposer que tous nos pores sont interconnectés et donc déterminer analytiquement
la porosité ¢ de notre matériau. Connaissant la masse volumique de la cellulose apres séchage
(Pcetiutose)> 1a masse de notre échantillon (m) et le volume total (V) de notre échantillon, il
est possible de déterminer le pourcentage d’air présent dans notre matériau par la méthode

dites des « masses apparentes » :

m

p=1-——" (2.3)

Pcellulose- VT

La porosit¢ des 6 échantillons (cf. tableau 2.1) est de I'ordre de 0,98 ce qui est en
adéquation avec le milieux poreux cellulaire. La mesure du coefficient d’absorption en tube
d’impédance (cf. figure 2.15) rend compte d’une activité acoustique @, relativement
constante (comprise entre 0,45 et 0,48) sur la bande de fréquences 500 a 6400 Hz. La
comparaison des courbes d’absorption montre un écart moyen de 1’ordre 5% ce qui permet de
valider la répétabilité du procédé de fabrication. Ce dernier permettant de jouer finement sur
la structure interne du poreux (variabilit¢ des pores et des interconnexions), il est donc
intéressant d’observer de quelle maniére ceux-ci influent sur les performances acoustiques. Ce
sujet est trait¢ dans le chapitre suivant par la mesure des performances acoustiques de
différents échantillons pour lesquels nous faisons varier le diametre des billes de PMMA et le

rapport A/H.
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07 T T T T T T T T T
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—SP6+ 05-A01 a =048
—SPG+ 05-A02 =045
—SP6+_05-A03 o =047
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SPG+ 05-A05
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Figure 2.15 - Mesure du coefficient d’absorption sous incidence normale des échantillons A1 a A6.
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Chapitre 3 Développement d’un absorbant de cellulose
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Dissipation acoustique et caractéristiques intrinséques des matériaux poreux

Comme nous avons pu le voir dans le chapitre précédent, si notre procédé de fabrication
montre une bonne répétabilité¢ des performances acoustiques, il est maintenant nécessaire de
comprendre quels sont les parametres permettant d’obtenir un absorbant acoustique efficace.
Ce chapitre traitera donc des mécanismes de dissipation acoustique des matériaux poreux et
des caractéristiques intrinseques qui entrent en jeu dans ces mécanismes. Afin de décrire le
comportement acoustique des matériaux poreux, de nombreux modeles ont été développés,
ceux utilisés dans cette these seront traités dans la deuxieme partie de ce chapitre. Enfin, une
derniére partie proposera une caractérisation du poreux de cellulose afin de comprendre quels

parametres influent sur ses performances acoustiques.

3.1 Dissipation acoustique et caractéristiques intrinséques des

matériaux poreux

3.1.1 Dissipation acoustique dans un matériaux poreux

Le milieu poreux a 1’échelle microscopique est un milieu hétérogene. Sa description a
cette échelle étant complexe, son comportement est par conséquent étudi¢ de manicre
macroscopique en raisonnant sur des valeurs homogénéisées a 1’échelle d’un volume
¢lémentaire représentatif.

On considére un matériau poreux d’épaisseur h soumis a une onde acoustique
incidente normale placé contre une terminaison rigide (cf. figure 3.1) et qui vérifie les
hypotheses suivantes :

— les pores sont supposés étre connectés entre eux et avec ’extérieur. La présence de
pores occlus au sein du milieu poreux n’est pas prise en compte, car considérée
comme partie intégrante du squelette rigide,

— le matériau est homogene et isotrope,

— la longueur d’onde A est grande devant la dimension caractéristique des pores (1 >> 1),

— le squelette est supposé rigide, il n’est pas mis en vibration par les ondes acoustiques,

— la longueur d’inde A est grande devant la distance moyenne entre les pores.

En négligeant les effets de diffusion et de dispersion spatiale (4 > 1), la propagation
d’une onde acoustique dans un fluide libre peut étre caractérisée par la densité et le module
d’incompressibilité du fluide. Sa caractérisation dans un milieu poreux est plus complexe car

la présence d’une phase solide modifie son comportement. La géométrie du poreux a pour
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Développement d’un absorbant de cellulose

effet de créer des variations de vitesse et de température au sein du matériau (dues aux
interactions entre les phases fluide et solide), ce qui entraine une dissipation thermique et
visqueuse. Ainsi la pression p et la vitesse v d’une onde acoustique plane sinusoidale
(caractérisée par son nombre d’onde k et sa pulsation w = 2rf = kc, ou f est sa fréquence et

c sa célérité), se déplacant suivant I’axe x est donnée par :

p = Ae/(@t=kx), (3.1)

v = iej(wt—kx)‘ (3.2)

Cc

ou A est ’amplitude de I’onde acoustique, Z. est I'impédance caractéristique du milieu et

définie par le rapport entre la pression et la vitesse acoustique de ce dernier :

p
ZC:;

= pc, (3.3)

ou p est la densité.

Couche 0
/\'U, Z0

L
=]
T
=l
z
5
w)
<
(=l
=
=
S

pr

x=0 x=h

Figure 3.1 - Matériau poreux soumis & une onde acoustique incidente normale d'axe X.

Le nombre d’onde k d’un matériau est donné par :

i (3.4)
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Dans le cadre des hypothéses posées précédemment, les grandeurs Z; et ky ,
respectivement 1’impédance caractéristique et le nombre d’onde du matériau (cf. figure 3.1)

permettent de déduire les propriétés acoustiques a et TL [19] par :

Z.— Zo1?
—1—|RI2=1— 2520 3.5
a=1-IR PRl (35)
TL =101 <1>—101 <ZS+Z°> 3.6
= ogr = 0og ZS_ZO, ()

ou Z, est I'impédance caractéristique de Dl’air et Z; I’'impédance de surface du matériau

donnée par la relation :

Zy
Z, = —jacot(klh). (3.7)

Si I’'impédance caractéristique Z, et le nombre d’onde k d’un matériau poreux
permettent la description compleéte de son comportement acoustique pour une €paisseur
connue, d’autres grandeurs plus directement liées aux phénoménes de dissipation thermique et

visco-inertiels sont généralement employées.
3.1.2  Paramétres caractéristiques des matériaux poreux

La résistivité au passage de I’air joue un role important dans les performances
acoustiques du matériau poreux. Elle est définie par le rapport entre la pression différentielle a
travers le matériau et la vitesse d’écoulement a travers celui-ci [19]. Il apparait évident qu’un
milieu non réticulé présente une résistance infinie au passage de 1’air, donc pas ou treés peu de
propagation de 1’onde acoustique dans le matériau. Ainsi un matériau non réticulé aura un

coefficient d’absorption faible. La résistivité o est donnée par :

Ps — Pe
g=—_"¢ 3.8
Vh '’ (38)

\

pe €tant la pression a I’entrée du matériau, pg la pression en sortie et V' la vitesse

d’écoulement a travers le matériau.
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La résistivité au passage de 1’air peut ¢galement étre reliée a la perméabilité statique du
matériau k, par o = 1/k,, ou 1 est la viscosité dynamique de I’air (environ 1,82.10° N.s.m™
a 20°C). Usuellement, o est comprise entre 10° N.s.m™ pour les matériaux a porosité trés
«ouverte » et 10° N.s.m™ pour ceux a porosité trés « occluse » ou les films trés peu

perméables. Elle peut étre déterminée par la mesure directe (cf. section 3.1.3.1).

La tortuosité est liée a la sinuosité du parcours effectué par ’air lors de la propagation

de I’onde acoustique. La tortuosité ae est définie par :

%fv v2dV
Xy = ——— (3.9)

1
(V fV v dV)
ou v est la vitesse microscopique de 1’écoulement dans les pores pour un fluide parfait. Le

1 . N . . .
terme (; fv v dV) s’interpréte comme la vitesse macroscopique. Pour les mousses plastiques

et les matériaux poreux, la tortuosité est comprise entre 1 et 3.

La longueur caractéristique thermique A’ et la longueur caractéristique
visqueuse A peuvent étre interprétés géométriquement comme le réseau idéal du poreux liant
les pores a leur interconnexion (cf. figure 3.2). Si A’ est un paramétre géométrique, A’ en
raison de la pondération par les vitesses (c¢f. Eq. 3.11) n’est pas un parametre purement
géométrique.

La longueur caractéristique thermique A’ peut étre définie telle que [31] :

2_8 L5, 4% (3.10)
A, ay,

Yo

ou S, est la surface de contact entre le fluide et la phase solide, [ ;. est 'intégrale sur la
p
surface S, des pores contenus dans un volume d’unité et fv I'intégrale du volume V,, fluide
p

contenu dans un volume unité du matériau.
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La longueur caractéristique visqueuse A peut étre définie de la méme maniere en

pondérant chaque élément par le facteur v2 [31] :

2
2 v dSp
== i .y (3.11)
v, v2dV,

ou fs est I'intégrale sur la surface S, des pores contenus dans un volume d’unité et
p

fV I’intégrale du volume V}, fluide contenu dans un volume unité du matériau.
p

Figure 3.2 - Représentation des longueurs caractéristiques thermique et visqueuse.

Notons que A est toujours inférieur a A’ sauf dans le cas de pores droits ou les deux
; Iy . -6 3
valeurs sont égales. Ces deux valeurs sont généralement comprises entre 10™ et 10~ m, avec

un rapport de 2 a 3 entre A et A

La perméabilité thermique kg est introduite par Lafarge et al. [32] pour représenter la
section effective des échanges thermiques (par analogie a la perméabilité statique k). Elle est
liée au comportement basse fréquence des pertes thermiques dans le matériau.

Considérons un matériau poreux soumis a une pression p lentement variable, des
températures excédentaires apparaissent alors dans le fluide au niveau microscopique. Le

champ des températures excédentaires dans les pores (T,,) vérifie une loi de type Darcy [31]:

, o (T
k) = a7y (3.12)
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Dans le cas de matériaux a squelette €lastique, il serait nécessaire de connaitre leurs
parametres mécaniques. En effet, pour un matériau excit¢ mécaniquement ou dont le squelette
est mis en mouvement par une onde acoustique, le module de Young complexe E et le

coefficient de poisson Vv interviennent dans son comportement acoustique.

3.1.3 Détermination des parameétres intrinseques

Si la porosité et la résistivité au passage de 1’air peuvent étre déterminées par la mesure
directe facilement a 1’aide d’un porosimetre et d’une résistivimétre, la mesure de la tortuosite,
des longueurs caractéristiques visqueuses et thermiques et de la perméabilit¢ thermique
s’avere plus complexe et destructive. L utilisation des méthodes inverse et indirecte permet

I’évaluation de ces derniers.

3.1.3.1 Mesure directe

Comme nous 1’avons vu précédemment (cf. section 2.3) la taille des échantillons ne

permet pas la mesure directe de la porosité et sera déterminée analytiquement (cf. Eq. (2.3)).

La résistivité o est obtenue par la mesure directe en plagant 1’échantillon dans un tube
ouvert a une extrémité (cf. figure 3.3). La différence de pression Ap, entre I’entrée et la sortie
de la résistance ¢talon R, et la différence de pression Ap, aux bornes de 1’échantillon sont

mesurées. En établissant les relations entre les valeurs mesurées et I’équation (3.8) on

obtient :
Ps — De = APy, (3.13)
Qy=V.5= ARP:, (3.14)
d’ou,
V= ﬁf‘;- (3.15)
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Figure 3.3 - Principe de mesure de la résistivité au passage de l'air.

La valeur de la résistivité au passage de I’air d’apres les mesures expérimentales est

donc :

_Ap, S

? Ap, h ¢

(3.16)

3.1.3.2 Caractérisation par les méthodes inverse et indirecte

L’évaluation de @, A, A" et kg peut s’obtenir par la mesure a trois microphones en tube
d’impédance. Il existe deux méthodes de caractérisation dont le montage expérimental est le
méme (cf. figure 3.4). L’échantillon est placé dans le tube d’impédance avec une terminaison
rigide sur laquelle est fixé le troisieme microphone. La méthode de caractérisation inverse
permet d’évaluer dans notre cas les cinq grandeurs physiques nécessaires au modele
numérique de Johnson-Champoux-Allard (porosité, tortuosité, résistivité, longueur
caractéristique thermique et longueur caractéristique visqueuse) qui est le modele le plus
utilisé pour la prédiction du coefficient d’absorption sous incidence normale. Le sixieéme
parametre kg pourrait également étre déterminé par cette méthode pour I’application du

Johnson-Champoux-Allard-Lafarge (cf figure 3.6), ce qui n’est pas forcément judicieux car
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cela rajoute un degré de liberté a la minimisation. C’est pourquoi la méthode indirecte [33] est

privilégiée.

mic 1 mic 2

Porgux Fond rigide

i

Source sonore | |

mic 3

Figure 3.4 - Principe de mesure a trois microphones en tube d’impédance [33].

Méthode inverse [34]

La méthode inverse repose sur la mesure précise de I’impédance de surface du matériau
poreux sur une plage de fréquence qui permet de considérer son squelette comme rigide. Le
poreux peut alors étre décrit macroscopiquement comme un fluide équivalent homogene de

densité effective P, et de module d’incompressibilité dynamique Eeq. L’impédance

caractéristique du matériau étant reliée au fluide équivalent par Z, = f PeqKeq» un ajustement

par la méthode des moindres carrés entre les données expérimentales et estimées permet
I’identification des 3 parameétres a.,, A et A’. Dans le but de minimiser cette fonction les

limites suivantes peuvent étre considérées [34] :

1<a,<5, (a)
1 8“00 1 8aoo
= 2l s s |22, 0 317
313 0—¢ 0,3 O—d)
A<AN. ()

D’autre part, I’analyse de la fonction permet d’identifier la gamme de fréquence
nécessaire a la convergence du processus de minimisation. Ainsi, dans chaque zone un
ensemble de paramétres est mis en évidence (cf. Figure 3.5) : le triplet {¢, o, A’} dans la Zone
I, {as, o, A} dans la Zone II et {¢p, A, A"} dans la Zone III. Il apparait donc que lorsque ¢ et o
sont connus, seules les zones | et II sont nécessaires pour identifier les trois parametres

manquants.
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Zone | Zone 11 Zone 11
08F T~
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0 500 1000 1500 2000 2500 3000
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Figure 3.5 - Zones fréquentielles d'identification des paramétres [34].

Méthode indirecte [33, 35]

La méthode indirecte est basée sur la mesure de la densité et du module de compression
effective du matériau en tube d’impédance. Elle nécessite la connaissance de la porosité et de
la résistivité au passage de I’air. Cette méthode est aussi appelée la méthode d’inversion
analytique et repose sur I’identification des parametres du modele JCAL (cf- section 3.2.1).
Elle présente I’avantage d’évaluer la perméabilité thermique du matériau en plus des 3

parametres ., A et A’. La définition de j,, et Keq dépend du nombre d’onde et de

I’impédance caractéristique du matériau par :

_ $Zk
Pog =, (3.18)
~ PwZ

eq = ¢ . (3.19)

I1 est possible d’en déduire les propriétés non acoustiques du matériau :
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_ 1 5 5 op z
A = p_O Re(peq) - \[Im(peq)z - <U> ’ (320)
A= a Ll : (3.21)
wlm(ﬁeq) (poaoo - Re(ﬁeq))
" 2 -1/2
N =682 -Im ((%) ) , (3.22)
eq/ Na
" " 2 -1/2
, & 1-R.q/Kq
weof (SR ) -

avec py, K, et la densité, le module de compression adiabatique et la viscosité dynamique

du fluide ambient (ici I’air). Ces valeurs sont dépendantes de la température, de la pression

atmosphérique et du taux d’humidité. 6; = /2n/powPr, ou Pr est le nombre de Prandtl (0,71

pour air).

Nous venons de voir que la détermination expérimentale des parametres intrinseques
des matériaux poreux s’appuie sur les modeles en fluide-équivalent, ceux-ci sont traités dans
la section suivante. Il y sera également évoqué les modeles adaptés aux matériaux

multicouches et a double porosité, qui seront développés dans le chapitre 4.

3.2 Modélisation des poreux

Le premier modele permettant de décrire la propagation de 1’air dans un matériau
poreux [36] montrait ’importance de connaitre la porosité et la résistivité au passage de ’air
(ou la perméabilité¢) du matériau. Il décrit la propagation des ondes acoustiques dans des
matériaux poreux a squelette rigide et immobile dont les pores sont cylindriques de méme
orientation. Les considérations introduites dans ce modele sont toujours utilisées dans les
modeles plus récents. Entre les années 1970 et 1990 de nombreux modeles ont ét¢ développés
pour décrire le comportement acoustique des matériaux en fonction de leur complexité

(cf. figure 3.6) [37].
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Si Z,. et k sont suffisants pour décrire le comportement acoustique d’un matériau poreux
d’épaisseur connue (cf. Eq. (3.7)), d’autres grandeurs liées aux effets de dissipation visco-

inertiels et thermiques sont plus généralement utilisés.

Pores cylindriques droits
2 parameétres
¢, o (Zwikker - Kosten 1949)

Pores cylindriques obliques

3 parametres
¢, o, a.. (Delany - Bazley 1970, Miki 1990)

Pores non uniformes

4 a 6 parametres
¢, o, a-., b (Attenborough 1992)
¢, o, a., A, A" (Johnson - Champoux - Allard 1993)
¢, 0, a, A, A", k, (Johnson - Champoux - Allard - Lafarge 1997)

Pores non uniformes avec étranglements

8 paramétres
¢, 0, a., A, ao A, ki, a;(Johnson - Champoux - Allard -
Pride - Lafarge 1993-1997)

Figure 3.6 - Les parametres physiques des matériaux poreux : les modéles applicables [37].

Ainsi la perméabilité dynamique visco-inertielle est introduite. Elle est définie a partir

de la vitesse macroscopique moyenne dans la loi de Darcy généralisée [38] :

~ v
1= —M, (3.24)
Vp
ou (v) est la vitesse macroscopique moyenne et 1) la viscosité de cisaillement de 1’air.
La densité dynamique est déduite a partir de la perméabilité dynamique par :
5 =1,
Peq = joll (3.25)
Le module d’incompressibilité thermique est déterminé par :
> p
K., =p,—, (3.26)
=Py

ou p, est la masse volumique de I’air au repos et (p) la densité macroscopique moyenne du

fluide.
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Keq est reli¢ a la perméabilité dynamique thermique par la relation :

_ P ki1
Keq =%ly_j(y_1) ¢§zl ) (3.27)
t

ou y est le rapport des capacités calorifiques de 1’air a pression (C,) et a volume (C,,) constant
(y = C,/C,) et Py la pression de I’air a I’équilibre.

La celerité du milieu poreux est définie a partir des deux propri€tés intrinséques Jq et

Keq par:
(3.28)

\

1)
Q

™
®
Q

L’impédance caractéristique et le nombre d’onde du matériau sont obtenus en

remplacant ¢ dans les équations (3.3) et (3.4) :

Z;= ﬁeqkeq ) (3.29)

(3.30)

w‘
Il

e
© z|mz
Q =

3.2.1 Modéles fluide-équivalent des milieux cellulaires

Comme nous venons de le voir, les premiers modeles permettent de décrire les

interactions des phases fluide et solide d’un matériau a pores cylindriques droits. Ainsi,

Zwikker et Kosten ont proposé le modele suivant [36] :

el 2 WA a1
o I e
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~eq _ Py Z(V - 1)]1.3\/ —]Pr ' (3.32)
/3\/ —jPr JoB/—jPr

ou f =+/8wpyts/ap, J, et]; les fonctions de Bessel de premiére espéce d’ordre 0 et 1.

Afin de décrire les effets de forme de pores, un facteur de forme s est introduit. La

densité¢ dynamique et le module d’incompressibilité dynamique deviennent :

~ _Po“oo
Peq = % 1—j

F(,Bs)] (3.33)

PoQo W

YPo/ ¢
eq — 3.34
y—-Dl1-) 'pa per(\/_ﬁS)] (534

Johnson et al. [38] ont introduit la notion de longueur caractéristique visqueuse A afin
de décrire de fagon exacte le comportement hautes fréquences. Ce paramétre permet une
amélioration de la description des effets visco-inertiels et intervient donc sur la densité

dynamique décrite par :

(3.35)

Si I’intégration du facteur de forme s améliore la prédiction, celui-ci s’appuie sur le
facteur forme des effets visqueux. Cependant pour un matériau dont la section des pores varie
suivant son épaisseur, le modele montre ses limites. La longueur caractéristique thermique A’
permet de tenir compte de cette variation de section [39], le module d’incompressibilité

devient :

eq — -1
8K A2Cypow (3.36)
Y- (V—U[l fm\[” 6k
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Ces deux derniers modeles permettent d’obtenir une bonne prédiction pour une grande
partie des matériaux poreux a simple échelle, cependant 1’introduction de la permeéabilité
thermique kg permet un meilleur découplage des effets thermiques et visco-inertiels [32]. Le

module d’incompressibilité s’écrit alors :

VP0/¢
eq — -1

. K 4k Cypow (3.37)
)/—()/—1) 1_]k(’,Cpp0w 1+J KA'2¢2

=
I

Comme nous le montrent les différents modeéles, 1’obtention d’un bon absorbant
acoustique est possible en agissant sur les parametres intrinseques de ce dernier. Nous verrons
dans le chapitre suivant que la porosité¢ de notre matériau est relativement constante et proche
de 1. Ainsi les parameétres sur lesquels nous pouvons agir et qui sont directement reliés aux
dimensions du squelette sont A" et A. Ceux-ci étant dépendants de la taille des pores et des
interconnexions, le controle du diametre des billes de PMMA et du taux de compression de
I’empreinte entrainent une modification de ces deux parametres. D’autre part 1’équation
(3.17 (b)) nous montre que A’ et A peuvent étre reliés a o. Ces trois paramétres étant
prédominants dans les phénomenes d’absorption en dessous de 2 kHz (c¢f. figure 3.5), la
variation de la taille des pores et des interconnexions pourrait nous permettre d’améliorer les
performances basses fréquences de notre poreux. Leur influence est présentée dans la
section 3.4.

Les performances du poreux peuvent également étre améliorées par la mise en ceuvre de
différents concepts, comme I’empilement de couches de porosités différentes, 1’incorporation
de matériaux de différentes natures ou encore 1’obtention d’une double porosité. L’étude de
leur influence sur les performances acoustiques du matériau est traitée dans le Chapitre 4. La
prédiction des performances acoustiques de ces types de matériaux est possible a ’aide des

méthodes ci-apres.
3.2.2  Les matériaux multicouches [19]

Les propriétés acoustiques des matériaux multicouches peuvent étre prédites, pour cela
les propriétés de chaque couche et le couplage des couches entre elles doivent étre connus. La

résolution d’un tel systeéme peut se faire par la méthode de la matrice de transfert [19].
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-® -Terminaison
B

Figure 3.7 - Représentation d'un matériau multicouche.

Considérons un matériau composé¢ de n couches. Chaque couche est supposée
homogene, isotrope et de dimension latérale infinie. Pour un matériau soumis a une onde
plane d’incidence 0 (cf. figure 3.7), le champ acoustique peut étre décrit par un vecteur V(M).
Sous I’hypothése de fluide équivalent, une matrice de transfert [T;] lie alors les champs
acoustiques de chaque couche :

V(Mzi—1) = [Ti]V(Mzi) ’ (3.38)

Le champ acoustique se précise en une pression acoustique p(M) et une vitesse acoustique

v, (M) (sur I’axe X). Le vecteur décrivant ce dernier s’écrit :

V(M) = L’; ((11\{4)) : (3.39)

La matrice de transfert de la couche poreuse est donnée par :

cos(k,h) j w: al sin(k,h)
i ——sin(k,h) cos(k,h)
] (l)peq X X

avec k, = kcos 6

Une fois que la matrice de transfert [T;] de chaque couche est évaluée, les matrices
d’interface doivent étre calculées. Elles permettent d’assurer la continuité des grandeurs
acoustiques entre deux couches successives et dans notre cas a la continuité de p et de v,.

L’ensemble des matrices de transfert et d’interface sont ensuite transformées afin d’obtenir la
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matrice de transfert globale. Pour résoudre le probléme, une condition limite est fixée a
I’extrémité du matériau : terminaison rigide (impédance infinie, d’ou v,(M,,) =0) ou

terminaison anéchoique (I’impédance caractéristique devient égale a Z)).
3.2.3  Les matériaux a double porosité [19]

D’un point de vue acoustique, un matériau a double porosité peut étre modélisé comme
la superposition de deux milieux homogenes: le milieu micro-poreux et méso-poreux
(cf- figure 3.8), chaque milieu étant caractérisé respectivement par sa perméabilité dynamique
I, pour le milieu poreux et ﬁp pour le réseau méso-poreux. Les indices m,p et dp font
respectivement référence aux milieux micro-poreux, méso-poreux et au matériau double
porosité dans sa globalité.

Considérons un matériau a double porosité caractérisé d’un point de vue macroscopique
par son €paisseur L et par deux dimensions caractéristiques L, a I’échelle mésoscopique et [,
a I’échelle microscopique (cf. figure 3.9). Le modele a double porosité, tel qu’il est décrit par
Olny & Boutin [3], repose sur les hypothéses suivantes :

- les hétérogénéités des méso-pores sont petites au regard de la longueur d’onde dans la
bande de fréquences étudiée,

- larésistivité au passage de I’air du milieu micro-poreux doit étre importante,

- la différence d’échelle entre les méso-pores et les micro-pores est suffisamment

importante (,,/1,,, >10).

Méso-pore (/)

&

Squelette micro-poreux

@)

Figure 3.8 - Représentation des deux échelles de porosité.

La densité¢ dynamique d’un matériau a double porosité (f,,,) est donnée par :
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Pap = jw%d,, . (3.41)
My, = (1 - ¢, +10,, (3.42)
ou ¢, est la porosité du réseau micro-poreux.
Mesoscopic scale

Macroscopic scale

Micro-porous
domain

«,)

/

Solid iVIicro-pores Q p,.)
Microscopic scale
REVm ,)
Figure 3.9 - Représentation des échelles d’un matériau a double porosité [3].

Deux cas sont distingués pour la détermination du module d’incompressibilité
dynamique d’un matériau a double porosité ( I?dp ): les réseaux microscopiques et
mésoscopiques a faible et fort contraste de perméabilité. On parle de faible contraste lorsque
le rapport 1,,/1,,, est aux alentours de 10 et de fort contraste pour un rapport l,,/1,,, proche de
1000.

Dans le cas d’un faible contraste de perméabilité, I?dp est déduit a partir des modules
d’incompressibilité dynamique des réseaux micro-poreux (K, ) et méso-poreux (Ep) par :

- 1 1]
de = Ik,—p + (1 - ¢p) EI : (34-3)

En revanche, pour un fort contraste de perméabilité, la variation de pression a 1’échelle
mésoscopique peut entrainer une variation de pression a I’échelle microscopique. Ce
phénoméne est appelé fonction de diffusion de pression ( F;) . L’expression de

I’incompressibilité dynamique devient :
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Ry = %p+ - ¢,) — Lmnl| (3:44)

ou ¢,, est la porosité du réseau micro-poreux.

F, dépend de la fréquence et est donnée par la relation suivante :

D
Fa(w)=1—]j %—D(((g)) ) (3.45)
D(0)
D(w) = ,
. M 1/2 (3.46)
Jwrt (1+i5 )

ou D(0) est la valeur statique de D(w), w, est la fréquence de diffusion de pression et M, est

un facteur de forme. Ces valeurs peuvent étre évaluées par les équations suivantes :

D(0) = 0 ((1 - ¢p)l§,) , (3.47)
(11— ¢,)Pyl1,,(0)
0= g D@ (3:48)
_8D(0)
d — Aé(l _ ¢p) ) (349)

ou A, est directement reli¢ a la longueur caractéristique thermique du réseau méso-poreux
(Ap) par Ag = (1 = ¢,/ by

La fonction de diffusion de pression peut étre séparée en deux zones, celle des basses
fréquences (w < wy) et les hautes fréquences (w > wy) :

- aux basses fréquences, F,; tend vers 1 quand la fréquence diminue. La pression dans le
matériau est uniforme a I’échelle mésoscopique,

- aux hautes fréquences, F,; tend vers 0 quand la fréquence augmente, ce qui signifie
que le réseau micro-poreux ne participe pas au comportement macroscopique du
matériau.

Au voisinage de w, la pression dans les pores et les micro-pores est du méme ordre de

grandeur. Il y a diffusion de pression des pores vers les micro-pores qui entraine un déphasage
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entre les pressions a 1’échelle microscopique et mésoscopique. Ces phénomenes entrainent

une augmentation du coefficient d’absorption par rapport au réseau micro-poreux seul [40].

33 Controle de la structure du squelette

Comme évoqué dans le premier chapitre, le confort acoustique dans le batiment
regroupe deux domaines : I’isolation et la correction acoustique. Le premier domaine pourrait
étre caractéris€ sommairement par le coefficient de perte en transmission, le second par le
coefficient d’absorption. Comme nous sommes ici dans le cadre du développement d’un
matériau absorbant, les mesures sont faites sous incidence normale en tube d’impédance. Le
but est de mettre en évidence les possibilités de modification dimensionnelle du squelette et
d’estimer les performances maximales du poreux de cellulose. Les propriétés des échantillons
sont données dans le tableau 3.1. Les parametres qui varient lors de la fabrication sont : le
diametre des billes de PMMA (qui rend compte du diameétre des pores), la compression du
squelette pendant la phase de formage (A/H) qui influe sur le diamétre théorique des

interconnexions (¢).

Tableau 3.1 - Propriété des poreux de cellulose pour la détermination de I'influence de la structure du squelette sur les

performances acoustiques.

Echantillon D(ijin];it/;;[(fs(sg)e S Masse (g) Epaisseur (mm) Di(z:;nrj;re A/H (%) InterconnZiiSrr;s) (L
SP2_09-105 200-400 0,1697 18,01 + 0,07 29,02+ 0,16 9,09 126,61
SP5_05-107 500-600 0,218 20,29 £ 0,16 29,27+ 0,08 5,01 179,44
SP5_11-108 500-600 0,2143 19,11+0,18 29,29+0,12 11,49 260,62
SP6_05-103 600-710 0,2315 20,94+ 0,15 29,33 +0,11 5,00 215,63
SP7_06-104 710-800 0,2059 19,12+ 0,14 29,29+ 0,07 5,94 269,02

3.3.1 Coefficient d’absorption

Dans un premier temps, seules les propriétés acoustiques de notre poreux sont traitées
afin de déterminer I’influence de la modification des parametres physiques de celles-ci (taille
de pores, taille des interconnexions). Les courbes d’absorption sous incidence normale
(cf- figure 3.10) montrent que la modification de ces parameétres influe sur les performances
acoustiques des mousses. De maniere générale, la diminution de la taille des pores améliore

I’absorption (Onorm = 0,51 pour SP2_09-105 et dporm = 0,20 pour SP7 _06-104). Les meilleures
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performances étant obtenues avec 1’échantillon SP2 09-105 dont le diameétre des pores est
compris entre 200 um et 400 um avec un pic d’absorption de I’ordre de 0,8 a 5000 Hz.

Pour les échantillons SP5 05-107 et SP5 _11-I08 dont la plage de diamétres de billes
utilisée est la méme, nous constatons une différence de performances acoustiques qui pourrait
étre due au diamétre des interconnexions. En effet plus ce diametre est grand, plus le milieu
est réticulé. Il est donc plus perméable a ’onde acoustique et présente une moins bonne
absorption. Les performances du poreux de cellulose sont donc dépendantes des
caractéristiques dimensionnelles de son squelette. Afin de mieux comprendre son influence, la
détermination de ses paramétres intrinseéques est nécessaire et sera traitée dans la section 3.4

avec la modélisation du poreux de cellulose.

0.8 T T T T T T

0.7 Ynorm 0'51_
0.6 1
0.5 a =030

£404
0.3

0.2

—SP2_09-105
—SP5_05-107_|
— —SP5_11-108
—SP6_05-103
SP7_06-104

1

0.1

|
1000 2000 3000 4000 5000 6000
Fréquence (Hz)

Figure 3.10 - Courbes d’absorption sur fond rigide des échantillons du tableau 3.1.

3.3.2 Isolation acoustique

La détermination de I’indice d’affaiblissement acoustique sous incidence normale (TLy)
est réalisée par la méthode de fonction transfert a 4 microphones selon la norme

ASTM E2611-09 (c¢f annexe A.1.1). Nous comparons ici les valeurs des poreux de cellulose
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et de la mélamine en prenant comme référence 1’indice d’affaiblissement d’une laine de verre.
Cette dernicre ayant une épaisseur de 20,23+0,14 mm et la mélamine 20,88+0,24 mm.

La figure 3.11 montre que les indices d’affaiblissements obtenus pour les poreux de
cellulose sont inférieurs en moyenne de 6 dB avec la plus forte atténuation pour I’échantillon
SP2 09-105 qui est légerement plus bas que la mélamine. Ces valeurs montrent que si notre

matériau a un intérét dans le domaine de la correction acoustique, son efficacité comme

isolant est limitée, en partie a cause de sa faible masse volumique (16 kg/m® en moyenne).

0 ____________________________________________________________________ —
ks -
—SP2 09-105
—8P5_05-107
2+ i —SP5_11-108 -
P % —SP6_05-103
___________ in % SP7 06-104
3 \ e --Melamine -

1 L L |
500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000 5500 6000
Fréquence (Hz)

Figure 3.11 — Comparaison relative des échantillons du tableau 3.1 et d 'une mousse de mélamine avec une laine de verre.

34 Caractérisation des poreux de cellulose

La caractérisation va nous permettre de comprendre quels parameétres intrinséques
influent sur les performances acoustiques du poreux de cellulose. Seule la résistivité est
mesurée directement au moyen d’un résistivimetre. Les autres parametres sont obtenus
analytiquement pour la porosité du matériau et numériquement (par les méthodes inverse et
indirecte en tube d’impédance) pour la tortuosité, les longueurs caractéristiques thermique et

visqueuse et la perméabilité thermique (cf. section 3.1.3).
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Une série de mesures a ¢été effectuée au laboratoire d’acoustique et matériaux Roberval

de I’Universit¢ de Technologie de Compiegne dont les valeurs sont données dans le

tableau 3.2. Si la méthode indirecte permet de récupérer un parametre supplémentaire (la

perméabilité thermique k) nécessaire au modé¢le de Johnson-Champoux-Allard-Lafarge, des

incohérences apparaissent pour certains échantillons. Ainsi, SP7 06-104 présente une

longueur caractéristique visqueuse supérieure a sa longueur caractéristique thermique, ce qui

est certainement due a la résonance du squelette. Il serait intéressant de connaitre le module

d’Young de notre matériau pour évaluer le rapport Module d’Young / masse volumique [41].

Le modele JCA ne nécessitant pas de connaitre la perméabilité¢ thermique, il sera donc

privilégié et employé dans la suite.

Tableau 3.2 - Caractérisation des propriétés intrinséques

. . " Résistivité a l'air’ . Longgegr Longgegr Permégbilité
Echantillon Porosité” ¢ N5 ) Méthode  Tortuosité o, garactérlsthue cara.ctérlstllque t}wrm_lgqucz
visqueuse 4 (pm) thermique 4’ (um) ko (107 mY)
SP2_09-105 0,990 5192 Inverse 1,05+ 0,047 113,7+7,3 1922 +1,2 -
Indirect 1,03 0,05 106,2 + 15,6 154+ 16,6 5,1+£23
SP5_05-107 0,989 2045 Inverse 1+0 273,113 312,6 £4,5 -
Indirect 1,08 + 0,02 267,7+25,7 348,1+97,1 72+13
SP5_11-108 0,989 1194 Inverse 1,067 +0,051  340,1 + 11,5 456,4 + 17,7 -
Indirect 1,09 + 0,012 344,5+ 50,6 380+ 107 6,66 + 1,27
SP6_05-103 0,989 685 Inverse 1,018 £ 0,01 467,6 + 1 709,9 +47,1 -
Indirect 1,09+ 0 549,8 + 76,8 372,4+32,7 7,4+4,7
SP7_06-104 0,989 750 Inverse 1,116 £0,012  448,6+0 590,5 + 8,5 -
Indirect 1,7+ 0,01 826,5 +308,3 125,7+32,9 1,2+0,7

" La porosité est déterminée analytiquement et la résistivité au passage de 1’air est

obtenue par la mesure directe (cf- section 3.1.3).
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© Modéle JCA
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1000 2000 3000 4000 5000 6000
Fréquence(Hz)

Figure 3.12 - Comparaison du coefficient d’absorption expérimental avec le modeéle JCA et évaluation de la performance

acoustique maximale.

La figure 3.12, ou le modele JCA est appliqué a 1’échantillon SP2_09-105, témoigne
d’une forte corrélation avec les résultats expérimentaux. En effet, ky n’a qu’une faible
importance dans I’intervalle de fréquence utilisée ici (cf. figure 3.5).

Comme le montre le tableau 3.2 et la figure 3.10, I’efficacité acoustique du poreux de
cellulose est essentiellement due a sa résistivité au passage de 1’air. Pour un matériau poreux a

pores cylindriques obliques, cette valeur est liée au rayon des pores par la relation [19] :

_ 8nas
=R

o (3.50)

ou R est le rayon des pores.

Méme si notre matériau ne présente pas cette structure idéalisée, la comparaison du rayon R
obtenu par I’Eq. (3.50) et les valeurs des longueurs caractéristiques visqueuse et thermique (A
et A") en fonction de la résistivité au passage de I’air peut nous donner une indication sur les
parametres a faire varier afin d’optimiser les performances acoustiques du poreux de cellulose
(cf- figure 3.13). Ainsi plus la taille des pores diminue, plus la résistivité est dépendante de
leur rayon (= A’). Aussi lorsque la taille des pores augmente, c’est le rayon des

interconnexions (= A) qui devient prépondérant. D’apres les essais réalisés pour la fabrication
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des poreux de céramique, la limite de résistance mécanique de I’empreinte est atteinte pour
€ < 0,2x7 [28], ce qui implique une faible diminution du rayon des interconnexions pour les
¢chantillons dont le diametre des pores est supérieur a 400 um. L’objet de cette thése étant de
proposer un matériau poreux efficace aux basses fréquences (inférieur a 1000 Hz) pour un
encombrement réduit, I’obtention d’un diametre de pores inférieurs a 200 um pourrait
améliorer les performances acoustiques de notre matériau. Cependant I’imprégnation de la
solution de cellulose avec de tels diametres n’est pas possible avec le procédé actuel
(imprégnation partielle et effondrement du squelette).

Par contre il est possible de mettre en ceuvres différents concepts pour optimiser ces
performances. Ce sont ces solutions qui sont traitées dans le chapitre suivant par
I’encapsulage et I’inclusion d’aérogel, la fabrication d’échantillons a gradient de propriétés et

a double porosité.
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Figure 3.13 - Définition de R en fonction de la résistivité au passage de l'air (pour ¢ = 0,99 et a, = 1,05).
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Chapitre 4 Optimisation des propriétés acoustiques
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Utilisation de I’aérogel de silice dans un poreux de cellulose

4.1 Utilisation de I’aérogel de silice dans un poreux de cellulose

4.1.1 Les aérogels : super-isolants thermiques

Actuellement, parmi les matériaux a haut pouvoir isolant, les aérogels présentent un
intérét croissant. Depuis leur premiere découverte dans les années 1930 [42], ils ont été
largement développés, et plus particuliecrement dans la derniere décennie. En raison de leurs
caractéristiques supérieures, ils sont utilisés dans de nombreux secteurs : batiment,
¢lectronique, vétements, applications spatiales, etc. Les plus courants sont les aérogels de
silice.

Les aérogels de silice, obtenus par séchage de gels de silice sont des matériaux a
porosité ¢élevée (95 a 98%), a faible densité et faible conductivité thermique
(0.014 W/(mK)) [43]. Deux types d’aérogels de silice sont ainsi couramment utilisés dans la
fabrication d’isolants pour le batiment. Ibrahim et al. [44] ont détaillé les différentes
applications de ces deux types d’aérogel (opaque et translucide) dans le secteur de la
rénovation.

Les aérogels opaques ont été introduits dans la construction de batiments comme un
matériau isolant pour les murs et les sols. Ainsi un tissu combiné a de I’aérogel de silice
présente une conductivité thermique 2 fois moins élevée (16.5 mW/(m K) a 37.5°C) qu’un
matériau isolant classique [45]. Une ¢étude sur les enduits de facades chargés d’aérogel de
silice montre que 1’épaisseur d’enduit nécessaire pour 1’obtention d’un méme coefficient de
transmission thermique (U=0.4 W/(m”>K)) est de 2 a 4 fois plus fine que pour les enduits
d’isolation de facade du marché [46].

Les aérogels translucides sont utilisés dans 1I’isolation des parois vitrées. Ces matériaux
combinent la faible conductivité thermique a un facteur de transmission de I’énergie solaire
¢levé [47 — 50]. D’autres résultats prometteurs sur I’utilisation des aérogels de silice pour les
différents secteurs économiques et industriels sont donnés dans le livre « Nanotechnology in
Eco-efficient Construction »[51].

En raison de I’augmentation de la demande et du colt de 1’énergie, les produits a base

d’aérogel sont voués a un avenir prometteur, spécialement dans le domaine du batiment.
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Actuellement, le colt de ces matériaux super isolants est beaucoup plus ¢€levé que les
matériaux traditionnels. Cependant il est amené¢ a décroitre dans les années a venir grace aux
avancées technologiques li¢es a leurs fabrications, et, a la production a grande échelle qui
réduira les cofts unitaires. En effet, une étude [52] montre une augmentation de production de

50% par an contre 5% pour les matériaux isolants du marché.
p p
4.1.2  Propriétés acoustiques des aérogels

En parallele des qualités thermiques des aérogels, leur utilisation dans un contexte de
confort acoustique reste marginale. On trouve peu d’études sur leurs propriétés acoustiques
dans le domaine de 1’audible. Les quelques études portent essentiellement sur I’adaptation
d’impédances [53], sur des absorbants ultrasonores [54] ou encore la fabrication de méta
matériaux [55] ici considéré comme une plaque épaisse ¢élastique. Une étude de M. Gronauer
et J. Fricke [56] montre que, malgré un squelette rigide, la vitesse du son mesurée dans les
aérogels de silice est de 1’ordre de 100 m.s™, soit 3 fois moins élevée que pour I’air. Elle peut
descendre jusqu’a 60 m.s” pour des tailles de granules d’aérogels homogénes de 80 um, avec
une augmentation de 1’atténuation acoustique de 10 dB en comparaison a de la laine de verre
de méme épaisseur [53]. Des mesures in situ ont montré que 1’incorporation de granules
d’aérogels dans un double vitrage améliore les performances thermiques, acoustiques et la
qualité d’éclairage [57].

Cependant, 1’utilisation des aérogels de silice en tant que tel est délicate au vu de leur
faible résistance mécanique. De plus, 1’aérogel seul est capable de dissiper fortement I’énergie
acoustique mais la taille réduite de ses pores empéche un transfert efficace de cette énergie de
I’air vers ’aérogel. Le couplage de 1’aé¢rogel de silice avec une enveloppe poreuse (ici

cellulose) permettrait d’améliorer ce transfert.
4.1.3  Propriétés de ’aérogel de silice utilisé

L’aérogel utilis¢ est un aérogel de silice qui se présente sous une forme granulaire, dont
la taille varie de 1 a 3,5 mm. Sa porosité est comprise entre 0,90 et 0,98 avec une taille de

pores de 5 a 12 nm (cf- figure 4.1).
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4>

s -._ 10nm /

Figure 4.1 - Aérogel de silice utilisé (source : www.enersens.fr).

4.1.4 Encapsulage d’aérogel

4.1.4.1 Procédé de fabrication

Le procédé de fabrication du poreux de cellulose permet d’inclure de I’aérogel au centre
de la mousse. L’inclusion se fait en enfermant 1’aérogel (en grains ou en poudre) dans une
capsule en acide polylactique (PLA). Le PLA est une matiére entie¢rement biodégradable et est
utilisée dans la fabrication par ajout de matiére (impression 3D). Le PLA présente 1’avantage
de réagir comme le PMMA au contact de 1’acétone (utilisé lors de la phase de construction de
I’empreinte) et du solvant contenu dans la solution de cellulose. La capsule en PLA est placée
sur un premier lit de billes de PMMA au centre du moule et est ensuite recouverte de billes
(cf- figure 4.2). La réalisation du squelette et la dissolution de I’empreinte se font comme pour
la fabrication du poreux décrite dans le chapitre 2.2. Cependant, [’aérogel étant
majoritairement composé d’air et la capsule de PLA étant hermétiquement fermée, lors de la
construction de I’empreinte il est nécessaire de mettre celle-ci sous pression avant de

I’immerger dans 1’acétone. Cette fonction est remplie par un piston évidé (cf. figure 4.3).
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Figure 4.2 - Procédé de fabrication d’un poreux a encapsulage d’aérogel.

Acétone

Figure 4.3 - Procédé d’imprégnation de I’empreinte.

4.1.4.2 Détermination du ratio aérogel-cellulose

Afin de déterminer le meilleur ratio (¢) entre volumes de poreux et d’aérogel, des
mesures sont effectuées avec un matériau poreux du marché a savoir une mousse de
polyuréthane (PU). Pour cette expérience, un volume d’aérogel est mis entre deux couches de
poreux (cf- figure 4.4). L’aérogel est utilis€ sous sa forme granulaire (cf. figure 4.5 (a)) avec
une taille de grain millimétrique (1 a 3,5 mm) et sous forme de poudre obtenue par un

broyage manuel (cf. figure 4.5 (b)) dont la granulométrie est micrométrique (100 a 600 um).
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Figure 4.4 - Procédure expérimentale.

(a) Granulaire (b) Poudre

Figure 4.5 - Type d’aérogel de silice.

Les dimensions des échantillons sont données dans le Tableau 4.1 pour un ratio variant
de 5 a 50% pour chaque forme d’aérogel. Les échantillons multicouches obtenus ont tous la
méme épaisseur de 25 mm.

La figure 4.6 compare les échantillons contenants de I’aérogel avec un échantillon de
mousse de polyuréthane, un comparatif des activités acoustiques (¢f Eq. (2.2)) en fonction du
ratio ¢ d’aérogel est tracé sur la figure 4.8. Pour I’aérogel sous sa forme granulaire, le
meilleur résultat est obtenu pour un ratio de 20% (MC-PU_AE20G), avec un gain de 1’ordre
de 1,6 en comparaison avec PU et une absorption complete aux alentours de 2 kHz, le gain est
moins significatif vers les hautes fréquences. L’échantillon MC-PU_ AE10G (10% d’aérogel)
possede un pic d’absorption moins €levé que les autres et décalé vers les hautes fréquences

(0,9 aux alentours de 3000 Hz) mais présente de meilleures performances vers les hautes
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fréquences. Ce gain permet de maintenir une activit¢ acoustique quasi identique a
I’échantillon MC-PU_AE20G (de ’ordre de 0,7 sur la plage de fréquence 500 Hz a 6,4 kHz).
En revanche au dessus de 20% d’aérogel, les pics d’absorption restent sensiblement aux
mémes fréquences et décroissent plus rapidement derriére ceux-ci. L’échantillon MC-
PU _AES0G (¢ = 50%) montre méme une perte d’absorption entre 3,4 et 4,8 kHz par rapport
a PU.

Tableau 4.1 - Dimensions des échantillons pour la détermination du ratio ¢ d’aérogel.

Echantillon Forme d’aérogel Q= IA/—ETTO (%) a (mm) b (mm)
MC-PU_AE10G Granulaire 10 11,25 2,5
MC-PU_AE20G Granulaire 20 10 5
MC-PU_AE30G Granulaire 30 8,75 7,5
MC-PU_AE40G Granulaire 50 6,25 12,5
MC-PU_AE05G Poudre 5 11,875 1,25
MC-PU_AE10P Poudre 10 11,25 2,5
MC-PU_AE20P Poudre 20 10 5
MC-PU_AE30P Poudre 30 8,75 7,5
MC-PU_AE40P Poudre 50 6,25 12,5
MC-PU_AEO05P Poudre 5 11,875 1,25
PU - - 25 0

Pour I’aérogel sous forme de poudre (cf. figure 4.7), de mani¢re générale on constate
des pics d’absorption moins élevés que pour I’aérogel sous sa forme granulaire mais avec un
décalage plus important vers les basses fréquences. Le gain le plus significatif en terme
d’amélioration des performances vers les basses fréquences et d’amélioration de I’activité
acoustique est obtenu par 1’échantillon contenant 10% d’aérogel (MC-PU_AEOS5P) avec un
pic de 0,88 a 1,4 kHz pour a;,p-m=0,7.
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Figure 4.6 - Coefficient d’absorption o pour un multicouche PU / Aérogel granulaire / PU.
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Figure 4.7 - Coefficient d’absorption o pour un multicouche PU / Aérogel en poudre / PU.
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Figure 4.8 - Comparaison de I’activité acoustique en fonction du ratio @ d’aérogel ou d’air contenu dans les échantillons
(@porm (PU) = 0,42).

Au vu des résultats préliminaires, il a été décidé de travailler avec un ¢ de 10% et 20%
pour les deux types d’aérogels. Le remplacement de la mousse de polyuréthane par le poreux
de cellulose (cf. figure 4.4) permet de vérifier si la tendance est la méme que pour la mousse
de polyuréthane. Afin de s’assurer que les gains obtenus sont bien la conséquence de la

couche d’aérogel, des mesures du coefficient d’absorption de deux échantillons ou la couche
d’aérogel est remplacée par de I’air sont effectuées. Les dimensions des différents
échantillons sont données dans le tableau 4.2, I’épaisseur totale des échantillons est de

25 mm. Cette étude permet de dimensionner les capsules de PLA (cf. figure 4.2).
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Tableau 4.2 - Dimension des échantillons pour vérification de l'influence de l'aérogel sur la mousse de cellulose.

Echantillon Couche centrale = VA;;TO (%) a (mm) b (mm)
MC6_AE10G_05 Acérogel granulaire 10 11,25 2,5
MC6_AE20G_05 Acérogel granulaire 20 10 5
MC6_AE10P_05 Aérogel en poudre 10 11,25 2,5
MC20_AE20P_05 Aérogel en poudre 20 10 5

seeosEOL - ueas02 -
MC6_A10_05 Air 10 11,25 2,5

MC6_A20 05 Air 20 10 5

MCePMS100s  PMMAsood000 10 nas o o2s
MC6 _PM210_05 PMMA 200-400 10 11,25 2,5

Les courbes d’absorption obtenues avec les échantillons du tableau 4.2 montrent un gain
de performance important pour les deux types d’aérogel de silice (cf. figure 4.9). L’activité
acoustique est de I’ordre de 0,65 pour nos échantillons avec aérogel, ce qui représente un gain
de 1,8 en comparaison a la cellulose seule. D’autre part, le volume d’aérogel n’influe pas de
manicre significative sur 1’activité acoustique (a,0-» comprise entre 0,60 et 0,69).

Il y a pourtant des différences en fonction du type d’aérogel utilisé. Ainsi, dans sa forme
granulaire (MC6_AE10G_05 et MC6_AE20G_05), le meilleur gain est obtenu pour ¢ = 20%
avec des performances 4 fois supérieures a celle de la mousse de cellulose seule autour de
2000 Hz et une absorption compléte a cette méme fréquence. Le gain est moins significatif
vers les hautes fréquences. L’aérogel en poudre permet de décaler les performances vers les
basses fréquences. Pour @ = 20% (MC6 AE20P 05), un facteur de 6 est appliqué aux
performances de la mousse de cellulose seule autour de 1200 Hz, avec un pic d’absorption a
0,85 pour cette méme fréquence.

Si le matériau multicouche composé de cellulose et d’aérogel apparait comme efficace,
il est maintenant intéressant de vérifier 1’apport de ce dernier sur les performances. Pour cela
deux expériences sont menées, I’une en remplacant la couche d’aérogel par de lair et I’autre
par des billes de PMMA. Les mesures effectuées sur les échantillons contenant de D’air
(cf- figure 4.9, échantillons MC6_A10 05 et MC6_A20 05) montrent un gain tres faible en
comparaison a I’échantillon référence a simple porosit¢ (de 1’ordre de 1,2). En revanche
I’incorporation d’un matériau de caractéristiques géométriques proches (ici des billes de
PMMA de méme ordre de grandeur), permet d’avoir une activité acoustique relativement
semblable (cf. figure 4.10). Cependant si I’aérogel sous sa forme de poudre permet d’avoir

une absorption quasi compléte aux alentours de 2 kHz, les échantillons contenant des billes de
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PMMA n’atteignent pas le méme niveau. Aussi pour une meilleure compréhension de
I’influence de [D’aérogel, la connaissance de ses caractéristiques intrinseques s’avere
nécessaire. Nous proposons dans cette thése de voir les diverses possibilités du procédé de
fabrication du poreux de cellulose, la caractérisation de ’aérogel de silice est une des

perspectives associée a ce travail.

--SP6 05 EO01
-~ MC6_Al10_05
MC6_A20 05
—MC6_AE10G 05
—MC6_AE20G 05
MC6 AEI0P 05
-~ MC6_AE20P_05

1 1 I 1 1

1000 2000 3000 4000 5000 6000
Fréquence (Hz)

Figure 4.9 : Coefficient d’absorption des échantillons multicouches a base de cellulose et d’aérogel.
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Figure 4.10 - Comparaison multicouches de cellulose et d’aérogel avec multicouches de cellulose et billes de PMMA.
4.1.4.3 Performances acoustiques

Afin de minimiser la quantité¢ d’aérogel et suivant les performances obtenues lors de
I’étude préliminaire, il est décidé de restreindre notre domaine d’étude a un ¢ de 10% aussi

bien pour I’aérogel sous sa forme granulaire qu’en poudre (cf. tableau 4.3).

Tableau 4.3 - Dimensions des échantillons avec encapsulage d’aérogel.

. 8 o VAero
Echantillon Forme d’aérogel ==y (%) h (mm)
T
MCE6_AE10G_05-F01 Granulaire 10 21,57+0,08
MCE6_AE10P_05-F02 Poudre 10 20,39+0,31
SP6_05_E01 - - 24,64+0,12

La comparaison faite entre le poreux de cellulose et I’encapsulage d’aérogel de silice
montre une augmentation d’un facteur 2 sur ’activité acoustique (cf. figure 4.11). Le type
d’aérogel influence tres peu celle-ci (0,76 pour 1’aérogel en poudre et 0,68 pour sa forme
granulaire). Cependant 1’aérogel en poudre permet une absorption compléte aux alentours de

2200 Hz avec un second pic d’absorption proche de 1 a 6400 Hz. Les courbes d’absorption
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concordent bien avec celles trouvées lors de la vérification de 'influence de 1’aérogel (cf
figure 4.9), méme si 1’activité acoustique est plus ¢€levée pour 1’encapsulage (0,76 et 0,68
contre 0,69 et 0,63). Ceci peut s’expliquer par une meilleure absorption vers les hautes
fréquences, due vraisemblablement a la création d’une enveloppe d’air autour de ’aérogel

lors de la dissolution de la capsule de PLA.

T T T T T T
s = (.76
norm
l L
0.8+
0.6 -
-4
]
04|
02},
e --SP6_05-E01
Lt ~—MCE6 AE10G 05-F01
~—MCE6_AE10P _05-F02 (exp)
o MCE6_AE10P (modele)
1 1

1 1 1 1
1000 2000 3000 4000 5000 6000
Fréquence (Hz)

Figure 4.11 : Coefficient d’absorption d’échantillons d’aérogel encapsulé en grain et en poudre / Modélisation de

[’échantillon encapsulé en poudre.

Méme si les méthodes de mesures inverse et indirecte ne permettent pas de caractériser
les matériaux non uniformes, elles permettent néanmoins de rendre compte des évolutions des
parametres intrinseques du poreux de cellulose apres encapsulage de 1’aérogel sous ses deux

formes (cf. Tableau 4.4).
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Tableau 4.4 - Paramétres intrinséques des échantillons d’aérogel encapsulé.

Echantillon o * Aoy A A
MCE6_AE10G_05-F01 12628 1,774 + 0,022 77,7+0,5 359+32,9
MCE6_AE10P_05-F02 17223 1,802 + 0,047 52,1+3 362,3+9,8

Ainsi la comparaison des valeurs obtenues avec celles du Chapitre 3 (cf. tableau 3.2)
montre que I’encapsulage d’aérogel dans le poreux de cellulose augmente considérablement
la résistivité au passage de I’air. Pour les deux échantillons d’aérogel en grain et en poudre, un
facteur respectif de 18 et 25 est appliqué au o de 1’échantillon SP6_05-103 (méme taille de
pores et d’interconnexions). Si la résistivité¢ est mesurée de maniere directe et permet de
montrer que I’aérogel est responsable de I’augmentation des performances acoustiques, les
autres valeurs ne permettent pas d’avoir un mod¢le prédictif du matériau, méme si la courbe
obtenue (cf. figure 4.11) pour la modélisation de 1’échantillon d’aérogel encapsulé en poudre
(MCE_AEI0P_05-F02) rend compte d’une bonne corrélation avec la courbe expérimentale.
Elles rendent compte de la réaction du fluide équivalent avec I’aérogel et montrent que celui-
ci ralentit la propagation du fluide dans le squelette. Il serait par conséquent intéressant de
caractériser 1’aérogel en tant que tel pour mieux comprendre les mécanismes en jeu dans un

tel matériau et pouvoir établir un modele prédictif de 1’encapsulage d’aérogel.

Une mesure en transmission a également été réalisée (cf. figure 4.12). Le facteur de
perte de transmission est nettement plus élevé avec 1’encapsulage d’aérogel. La comparaison
relative a une laine de verre d’épaisseur sensiblement égale (20,23+0,14 mm) montre une
isolation acoustique légerement supérieure de I’échantillon encapsulé avec de 1’aérogel en
poudre sur la plage de fréquence 0,5 a 4 kHz. Les qualités thermiques de I’aérogel couplé au
coefficient de perte en transmission obtenu par son encapsulage dans le poreux de cellulose,

pourraient permettre d’avoir un matériau a double fonctionnalité (thermique et acoustique).

" La résistivité au passage de I’air est obtenue par la mesure directe (cf. section 3.1.3).
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Figure 4.12 : Comparaison relative du facteur de perte en transmission avec une laine de verre de méme épaisseur (----).

4.1.5 Matériau composite cellulose / aérogel

4.1.5.1 Procédé de fabrication

Aerogel de silice

Dissolution

R
ge I'empreinte

Imprégnation de la

solution de cellulose

Construction de 'empreinte Empreinte de PMMA Comoosite
de PMMA + positif en cellulose

Figure 4.13 - Procédé de fabrication du composite cellulose / aérogel.

L’obtention d’un composite cellulose / aérogel de silice se fait par le mélange des
granules d’aérogel avec les billes de PMMA avant la construction de I’empreinte

(cf. figure 4.13). L’aérogel n’étant pas dégradé lors des attaques chimiques, il reste incorporé
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dans la mousse de cellulose (cf. figure 4.14 (a) et (b)). Comme pour I’encapsulage d’aérogel,
afin d’éviter la remontée en surface de ce dernier lors du remplissage du moule de fabrication

de I’empreinte avec I’acétone, un piston évidé est utilisé (cf. figure 4.3).

(@) ' - S

Figure 4.14 - Vue microscopique d’un composite de cellulose et d’aérogel en grains (a) et en poudre (b).

4.1.5.2 Résultats expérimentaux

Tableau 4.5 - Dimensions des composites aérogel / cellulose.

1z . 95 _ VAero
Echantillon Forme d’aérogel @ = V. (%) a (mm)

T
MCC6_AE10P_05-GO01 Poudre 10 18,14+0,26
MCC6_AE20P_05-G02 Poudre 20 17,82+0,16
MCC6_AE30P_05-G03 Poudre 30 17,03%0,18

Les échantillons composites aérogel / cellulose, dont les caractéristiques sont données
dans le tableau 4.5, sont comparés au poreux de cellulose SP6_05-E01 (méme taille de pores
et d’interconnexions). Comme le montre la figure 4.15, I’incorporation d’aérogel améliore la
correction acoustique. Notons que 1’échantillon SP6_05-E01 a une épaisseur de 25 mm contre
les 18 mm en moyenne de nos composites. Un facteur de 1,6 sur I’activité acoustique est
observé pour I’échantillon contenant 30% de son volume total en aérogel (MCC6_AE30P_05-
G03). Un pic d’absorption a 0,85 est présent a 4000 Hz avec une meilleure absorption avant et
aprés cette fréquence en comparaison avec le poreux de cellulose. Pour les deux autres
composites (MCC6_AE10P_05-G0O1 et MCC6 AE20P_05-G02) contenant respectivement 10
et 20% d’aérogel le gain est moins significatif (de I’ordre de 130% pour I’activité acoustique)
mais montre néanmoins que I’incorporation d’aérogel dans le poreux de cellulose est
intéressante du point de vue de 1’absorption. Si ce composite montre un gain d’absorption non

négligeable, la rigidité induite par 1’incorporation d’aérogel rend ses performances moins
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¢levées que pour I’encapsulage avec des gains décalés vers les hautes fréquences et nécessite

une plus grande quantité d’aérogel.
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Figure 4.15 - Coefficient d’absorption d’échantillons composites pour un ratio variant de 10 a 30 % d’aérogel en poudre.

4.1.5.3 Caractérisation

Tableau 4.6 - Propriétés intrinséques des composites cellulose / aérogel (¢ = 0,99).

Echantillon Méthode o * Qoo A A k§ (1E-9 m2)
MCC6_AE10P_05-GO1 Inverse 957 1,45+ 0,05 2654+8.4 342,9+ 12,3 S
Indirect 1,23+0,03 235,6+ 15,5 150,2 + 23,9 58+2,8
MCC6_AE20P 05-G02 Inverse 2473 1,445 + 0,023 172,3+0,8 287,9+6,5 =
Indirect 1,26 + 0,02 169,1 + 8.4 98,4+ 12,3 2,1+ 1,4
MCC6_AE30P_05-G03 Inverse 5725 1,477 £ 0,029 100,6 + 0,5 220,8+ 6,9 =
Indirect 1,44 £ 0,07 94,5+ 8,7 264,6 + 109,4 3,9+09

Si les courbes obtenues avec le modele JCA (cf. figure 4.16) sont cohérentes avec les

courbes expérimentales, comme pour 1’encapsulage d’aérogel, les méthodes de détermination

" La résistivité au passage de 1’air est obtenue par la mesure directe (cf. section 3.1.3 ).
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inverse et indirecte permettent uniquement de rendre compte de 1’évolution des paramétres
intrinseéques en fonction du pourcentage d’aérogel contenu dans le matériau. De plus pour la
méthode indirecte les valeurs de A’ sont nettement différentes de celle obtenues par la
méthode  inverse avec, pour les  échantillons MCC6 AE10P 05-GOl1 et
MCC6 AE20P_05-G02 un A’ > A. 1l est possible que les effets thermiques soient faibles, la
détermination des paramétres associés peut €tre par conséquent compliquée. La méthode
inverse est donc privilégiée pour comprendre le mécanisme de dissipation acoustique dans les
matériaux composites aérogel / cellulose. Ainsi I’apport d’aérogel montre une diminution de
A’ pouvant étre associée au rayon moyen des pores du matériau, ce qui est également en

adéquation avec I’augmentation de o (cf. Eq. (3.25)) obtenue par la mesure directe.

0.9 | | | |

0.8+ 5

0.7 .

0.5F

03F

02F

,. o —MCC6 AE10P 05-GOI
0.1 o —MCC6_AE20P _05-G02+
MCC6_AE30P_05-G03
o Modeles JCA
|

| | | | |
1000 2000 3000 4000 5000 6000
Fréquence (Hz)

Figure 4.16 - Modélisation composites cellulose / aérogel.

4.1.6  Composite cellulose / filler calcaire

Un filler calcaire est une fine minérale obtenue par broyage d’une roche calcaire, ils
sont utilisés pour combler les vides du squelette poreux d’un béton. Dans le but de vérifier
I’apport de 1’aérogel sur les performances acoustiques, un composite cellulose / filler calcaire

est réalisé.
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La comparaison est faite avec 1’échantillon MCC6 AE30P_05-G03, contenant 30% de
son volume total en aérogel. Le filler calcaire utilis¢ (S.A.S. Carrieres du Boulonnais) a une
granulométrie proche de celle 1’aérogel broy¢ (63 a 500 um). La méthode de fabrication est la
méme que pour le composite cellulose / aérogel (cf- section 4.1.5.1).

L’¢échantillon MCC6 FC30 05-KO1 obtenu a une hauteur de 22,83+0,57 mm et
contient 30 % de son volume total de filler calcaire. Afin de comparer ses performances avec
un composite cellulose / aérogel de méme épaisseur, le modele JCA de 1’échantillon
MCC6_AE30P_05-GOl est utilisé.

Les courbes d’absorption obtenues avec ces deux échantillons (cf. figure 4.17) rendent
compte de gains relativement proches et 1égerement plus €levés pour 1’aérogel sur la bande de
fréquences 500 — 3000 Hz. Comme pour 1’aérogel, I’incorporation du filler calcaire dans les
pores du matériau doit traduire une augmentation de la résistivité au passage de I’air
(diminution du diametre des pores induit par la place prise par le filler calcaire). Cette
dernieére n’ayant pu étre mesurée, il est difficile de savoir si la structure interne de 1’aérogel
participe également a [’augmentation des performances du composite. Cependant
I’incorporation de filler calcaire diminue la résistance mécanique de la mousse de cellulose
qui a tendance a s’effriter contrairement au composite aérogel/cellulose. De plus, comme pour

I’encapsulage d’aérogel, il serait intéressant d’évaluer les propriétés thermique du composite.

0.9 T T T

0.1 --SP6_05-E01 .
—MCC6_FC30_05-K01
MCC6_AE30P 05 -JCA
| 1 1 L 1 1
1000 2000 3000 4000 5000 6000
Fréquence (Hz)

Figure 4.17 - Comparaison des performances du composite cellulose / filler calcaire avec le composite celullose / aérogel.
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4.1.7 Conclusion

Les résultats expérimentaux montrent 1I’intérét du couplage aérogel de silice et cellulose
dans le domaine de 1’audible. L’augmentation de I’activité acoustique est de I’ordre de 2 avec
une absorption totale autour de 2200 Hz, pour I’encapsulage d’aérogel de faible épaisseur (22
mm).

Alors que la fabrication et les résultats de 1’encapsulage montrent 1’intérét de 1’emploi
d’aérogel, le procédé d’obtention du composite aérogel de silice-cellulose doit étre amélioré.
Si un échantillon a base de granules d’aérogel est possible (cf. figure 4.14 (a)), celles-ci ne
peuvent pas se lier avec les billes de PMMA, ce qui implique une tenue mécanique du poreux
obtenu aléatoire et tributaire de la place prise par les grains d’aérogel (formation possible de
vides a certains endroits). Les mesures acoustiques de cet échantillon ne peuvent donc pas
étre exploitées.

D’autre part, la comparaison d’un échantillon composite a base d’aérogel avec celui
contenant un filler calcaire de mémes caractéristiques dimensionnelles montre que 1’aérogel a
un intérét mécanique et que ses caractéristiques thermiques pourraient permettre le

développement d’un matériau multifonctionnel.

4.2 Vers I’obtention de matériaux poreux a gradient de propriétés

Le procédé de fabrication de macroporeux en céramique [28] montre qu’il est possible
de contrdler la taille des pores et leurs interconnexions. Il est donc possible de fabriquer des
gradients de porosité et d’interconnexions. La mise en ceuvre des gradients de propriétés
s’effectue uniquement sur la premiére étape de fabrication du poreux de cellulose, a savoir
I’étape de construction de I’empreinte. C’est pourquoi les procédés de fabrication décrits ci-
apres ne portent que sur cette étape, la réalisation du squelette et la dissolution de I’empreinte

restent identiques a celles décrites dans les sections 2.2.2 et 2.2.3.
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Couche n, t,

Couche 2, t, Couche 2, t; + t; Couche 2, t, + t; +...t 1,

Couche 1, t; Couche 1, t; + t; Couche 1, t;+ 1+ t3 Couche 1,
LHYthThT. T,

Figure 4.18 - Principe d’obtention d’un gradient d’interconnexions discret.

Le gradient d’interconnexions discret s’obtient en empilant des couches de billes de
PMMA de méme diametre mais avec des temps d’imprégnation différents (cf. figure 4.18). La
premiere couche est imprégnée pendant un temps #;, la seconde couche est alors introduite
dans le moule pendant une durée ¢, et ainsi de suite. La premiére couche étant en contact avec
le solvant pendant la durée #; + £, +...+ 1,, le diamétre des interconnexions de celle-ci est plus
grand que celui de la seconde couche et des suivantes.

Les échantillons obtenus avec ce procédé de fabrication présentent des diametres
d’interconnexions différents pour chaque couche (cf. figure 4.19). Cependant, le changement
entre chaque couche induit une rupture d’impédance. Or une étude sur le controle des
propriétés internes de mousses de polyuréthane montre I’intérét d’avoir un gradient
d’interconnexions continu [7, 58]. C’est pourquoi nous proposons une modification du

procédé¢ de fabrication des macroporeux afin d’obtenir cette continuité.
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Figure 4.19 — Echantillon a gradient d’interconnexions [28].

4.2.1 Gradient d’interconnexions continu

4.2.1.1 Procédé de fabrication

Pour obtenir un gradient d’interconnexions continu, ’empreinte de PMMA est mise
dans un moule a fond percé. Comme pour le procédé de base, le piston permet de comprimer
le négatif afin de réaliser les interpénétrations entre les billes. Le moule est ensuite mis dans
un cristallisoir dans lequel est versé 1’acétone. Le négatif est imprégné jusqu’a ce que le

niveau d’acétone atteigne sa face supérieure par capillarité (cf. figure 4.20).

Imprégnation par
remontée capillaire

Figure 4.20 - Procédé de fabrication du gradient d’interconnexions continu.
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Les vues microscopiques des deux faces de I’échantillon rendent compte de la
différence de taille des interconnexions. Pour la face supérieure (temps d’imprégnation le
moins long) le diametre des interconnexions se situe aux alentours de 135 um
(cf. figure 4.21 (a)) alors que pour la face inférieure (cf. figure 4.21 (b)) leur valeur est

d’environ 190 um.

100um
- ~

Figure 4.21 - Vue microscopique d'un poreux a gradient d’interconnections continu : (a) petit rayon d’interconnexion

(b) grand rayon d’interconnexion.

4.2.1.2 Résultats expérimentaux

Le gradient d’interconnexions est confirmé par la différence d’absorption entre les
deux faces de 1’échantillon (cf. figure 4.22). Les meilleures performances sont obtenues pour
la face dont les interconnexions les plus petites sont contre la terminaison rigide
(GI6_xx-F06 -{). La comparaison avec I’échantillon a propriétés constantes, de méme
diametre de billes (SP6_05-103) et d’épaisseur proche (18,98+0,31 pour GI6 xx-F06) rend
compte d’une activité acoustique 3 fois plus élevée pour le gradient d’interconnexions avec
un pic d’absorption de 0,94 a 2700 Hz. Pour GI_xx-F06 =k, dont les plus grandes

interconnexions sont contre la terminaison rigide, le gain d’activité acoustique reste aussi
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important avec toutefois une efficacité qui se situe plus vers les hautes fréquences. Notons
que ces performances sont obtenues pour un échantillon ayant une taille de pores de 600-710
um qui, dans le cas d’interconnexions constantes, est celui qui présente la plus faible
absorption et la plus faible résistivité (cf. figure 3.10 et tableau 3.2). L’utilisation de billes de
PMMA de diamétre inférieur pourrait permettre d’améliorer la correction acoustique du

gradient d’interconnexions.

09+

0.8F

0.7 F

« = VU
norm

0.2 GI6_xx _F06 =P
0.1 GI6_xx_F06 =k )
——— SP6_05-103
1 1 1 1 1 1
1000 2000 3000 4000 5000 6000

Fréquence (Hz)
Figure 4.22 - Coefficient d’absorption d’un gradient d’interconnections continu.

4.2.2  Gradient de porosité

4.2.2.1 Procédé de fabrication

Comme dans le procédé de fabrication des céramiques, le gradient de porosité est
obtenu en superposant des couches de billes de PMMA de diamétres différents. Pour chaque
diamétre de bille on imprégne un négatif de hauteur 4 (h;, hy, ..., h,) séparément, ils sont
ensuite superposés dans le moule puis imprégnés pour réaliser les connexions entre eux. La
vue microscopique d’une céramique a gradient de porosité (cf- figure 4.23) rend compte de la

taille des pores de chaque couche. Afin d’obtenir I’empreinte en une seule étape, une premiere
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couche de billes de diametre @; et de hauteur /; est placée dans le moule, puis un nouvel
¢tage de billes de diamétre @, et de hauteur 4, est incorporé et ainsi de suite jusqu’a la
derniére couche de diametre @, et de hauteur 4,. Entre chaque couche la surface est aplanie
par la mise en place du piston. Une grille est placée sur la derniere couche et le piston perforé
est inséré pour maintenir les billes sous pression avant immersion par 1’acétone (cf. figure

4.24),

'{ 3
e %
00 @ 00,0, % Rl O
.. oS neet i, evs
WAAAP RS LI

Figure 4.23 - Echantillon a gradient de porosité [28].

- .
Acétone
H,O
0o0oagd '
Couche n, Billes @, Oooao
Couche n, Billes @, Couche n, Billes 0,
ouche 1, Billes O Couche 1, Billes O,
\ S

Figure 4.24 - Procédé de fabrication du gradient de porosité.

110



Vers I’obtention de matériaux poreux a gradient de propriétés

4.2.2.2 Résultats expérimentaux

Tableau 4.7 - Dimensions des échantillons a gradient de porosité.

Echantillon Masse Cellulose (g) Epaisseur (mm) Diamétre (mm) Porosité @
GP4-7_04_07-HO1 0,3038 37,44+ 0,17 28,63 +£0,15 0,991
GP4-7_04_02-H02 0,8964 42,46 + 0,3 44,46 + 0,3 0,991

La répartition des diametres de billes lors de la mise en place dans le moule pour les 2
échantillons est donnée sur la figure 4.25.

GP4-7 04 07-HO1 GP4-7_04_02-H02

710-800 ym

16,35 mm

710-800 um

13,27 mm
9,75 mm

10,99 mm

10,55 mm
10,46 mm

400-500 um

14,59 mm

400-500 um

14,09 mm

(@) (b)

Figure 4.25 - Répartition des diamétres des billes dans le moule pour les échantillons.

Les résultats obtenus (cf. figure 4.26 (a) et (b)), sont comparés a la modélisation en
fluide équivalent JCA de I’échantillon SP5 05-107 (¢f tableau 3.2) dont le diamétre des pores
est relativement proche des plus petits du gradient de porosité. Les deux échantillons
présentent des courbes d’absorption différentes suivant la face soumise a I’onde acoustique ce
qui confirme la présence d’un gradient de propriété. Pour A/H = 0,2 (GP4-7 04 02-HOI) un
pic d’absorption de 0,82 est présent a 1500 Hz pour la face présentant les pores les plus petits
contre la terminaison rigide. Les résultats obtenus pour les deux échantillons a gradient de
porosité montrent une amélioration de I’absorption avec un décalage du pic vers les basses
fréquences. Ceux-ci ayant une répartition de pores sensiblement identique sur les différentes
couches, I’absorption semble dépendante du diameétre des interconnexions et de la face
soumise a I’onde acoustique. Ainsi la diminution du diamétre des pores de la face en contact
avec la terminaison rigide permettrait d’augmenter la résistance au passage de I’air pour

obtenir de meilleures performances en basses fréquences.
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Figure 4.26 - Coefficient d’absorption des poreux de cellulose a gradient de porosité.
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4.3 Absorbant a double porosité

4.3.1 Procédé de fabrication

Filament de PMMA

Imprégnation de la Dissolution
——— —
solution de cellulose de I'empreinte : g
Construction de I'empreinte Empreinte de PMMA Poreux de cellulose
de PMMA + positif en cellulose a double porosité

Figure 4.27 - Procédé de fabrication d’un absorbant a double porosité.

Le procédé de fabrication du poreux de cellulose a double porosité permet d’obtenir
deux types de réseaux méso-poreux : (i) peu ordonné (cf- figure 4.28 (a) et (b)) ou (ii) tres
ordonné (cf. figure 4.29 (a) et (b)). Le premier est obtenu en insérant des filaments de PMMA
(© 1,75 mm) lors de la construction de I’empreinte (cf. figure 4.27), le second en ajoutant une
structure en PMMA réalisée par impression 3D (cf- figure 4.29 (a)) a la place des filaments de
PMMA. Il permet de contrdler les dimensions, la forme et la distribution du réseau méso-
poreux, ce qui peut présenter un intérét dans le but d’améliorer 1’absorption vers les basses
fréquences [59]. Les étapes suivantes de la fabrication sont identiques a celles des

échantillons standards.

(a) ()

Figure 4.28 - Vue macroscopique (a) et microscopique (b) d’un poreux de cellulose a double porosité.

113



Optimisation des propriétés acoustiques

(a) (b)

Figure 4.29 - Structure du réseau méso-poreux (a) / Mousse de cellulose a double porosité obtenue (b).

4.3.2  Résultats expérimentaux

L’échantillon testé¢ est du premier type (peu ordonné), le réseau microporeux a un
diamétre de pores compris entre 500 et 600 um pour un réseau méso-poreux dont les pores

cylindriques ont un diametre de 1,75mm.

09+ Qs 0.56 .

0.1F _
—DP5_175_05-H04 - F
—DP5_175_05-H04 - R

1 1

1 | |
1000 2000 3000 4000 5000 6000
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Figure 4.30 - Courbes d’absorption des faces avant et arriere de |’échantillon a double porosité.
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Conclusion

La figure 4.30 montre les courbes d’absorption obtenues avec 1’échantillon de diameétre
peu ordonné de hauteur 18,46+0,27 pour un A/H de 5%. Les performances acoustiques sont
différentes suivant la face soumise a I’onde incidente. En effet, 1’activité acoustique de notre
¢chantillon est 1,5 fois plus importante pour DP5 175 05-H04 — R avec un pic d’absorption
de 0,85 aux alentours de 2200 Hz. Cette différence refléte certainement la disposition
aléatoire des tiges de PMMA dans le moule et des inclinaisons du réseau méso-poreux qui en
résultent.

Cependant les matériaux a double porosité nécessitent une forte résistivité au passage de
I’air, si le controle du réseau méso-poreux est possible il est maintenant nécessaire d’avoir un

matériau dont le diamétre des pores est inférieur a celui obtenu actuellement.

4.4 Conclusion

Ce chapitre a permis de balayer les possibilités d’amélioration des performances de
notre poreux. Trois concepts ont ainsi été étudiés : les matériaux a gradient de propriétés, a
double porosité et a inclusion d’aérogel.

Parmi les matériaux a gradient de propriétés le gradient d’interconnexions est celui qui
montre les meilleures performances (facteur 3 par rapport a un matériau a propriétés
constantes) avec une courbe d’absorption différente suivant la face soumise a 1’onde
acoustique (cf- figure 4.22). Contrairement au gradient d’interconnexions, le gradient de
porosité montre un gain moins significatif mais reste cependant intéressant par un décalage de
I’absorption vers les basses fréquences et pourrait étre amélioré en optimisant le diametre des
interconnexions et des pores de la face finale du matériau.

La double porosit¢ améliore 1’absorption du matériau avec une faible épaisseur
(environ 19 mm). Cependant la faible résistivité au passage de 1’air du réseau micro-poreux
ne permet pas d’avoir des performances optimales et d’obtenir un matériau efficace a basses
fréquences. La diminution de la taille des pores du réseau micro-poreux permettrait
d’augmenter o et d’avoir un contraste plus important avec le réseau macro-poreux (I, /l,, >
10). Or, le diamétre minimal obtenu est de 200 um, ce qui ne permet pas une augmentation
significative de la résistivité.

L’inclusion d’aérogel se fait sous forme d’un composite aérogel/cellulose ou par

encapsulage de I’aérogel au centre du poreux. Ce dernier apparait comme étant le plus
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prometteur avec une activité¢ acoustique doublée par rapport a un échantillon sans aérogel et
une absorption complete a 2500 Hz. La résistivité au passage de 1’air pour ces échantillons
(dont le diamétre des pores est compris entre 600 et 710 pm) varie entre 13 et 17 kNsm™
contre les 0,7 d’un échantillon de mémes caractéristiques dimensionnelles mais sans aérogel.
Ainsi la fabrication d’échantillon avec un diamétre de pores compris entre 200 et 400 um
(0 = 5 kNsm™) pourrait permettre d’accroitre ces performances. D’autre part, une
caractérisation compléte de 1’aérogel est nécessaire pour modéliser notre matériau et définir le
meilleur ratio aérogel/cellulose. Le composite quant a lui montre une amélioration des
performances qui est moindre et demande une plus grande quantité d’ac¢rogel (30 %). Cette

différence de gain est certainement due a la rigidité engendrée par I’inclusion d’aérogel.

Ainsi parmi les procédés étudiés celui qui présente le plus fort potentiel d’évolution
avec le procédé de fabrication actuel est I’encapsulage d’aérogel. Plusieurs pistes de
recherche sont a envisager avec ce dernier :

- la caractérisation de 1’aérogel afin de mieux comprendre son mécanisme de
dissipation de I’onde acoustique et son influence sur le poreux de cellulose,

- -la modélisation du matériau obtenu avec 1’encapsulage d’aérogel pour avoir un
modele prédictif,

- vérifier ’influence du diameétre des pores de 1’enveloppe en cellulose sur la
résistivité au passage de ’air et sur les performances du matériau,

- l’aérogel de silice faisant partie des super isolants thermiques, la caractérisation
dans ce domaine permettrait de voir si ce dernier influe sur notre poreux et ainsi
de savoir si il est possible d’obtenir un matériau multifonctionnel

acoustique/thermique.
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Conclusion générale et perspectives

Le travail de thése décrit dans ce document porte sur la mise au point d’un matériau
poreux bio-sourcé destiné au confort acoustique. Nous nous sommes focalisés sur deux
familles d’absorbants : I'une formée d’échantillons entierement constitués de cellulose et

I’autre constitué d’'un mélange de cellulose et d’aérogel.

La premicre phase du travail concerne la fabrication des échantillons. Elle repose sur la
mise en forme d’une empreinte constituée de billes calibrées de PMMA, procéde¢ initialement
développé pour la fabrication de céramiques a porosit¢ ouverte. L’ empreinte est imprégnée
d’une solution de cellulose puis dissoute afin d’obtenir le poreux. Lors de la mise en forme de
I’empreinte il est possible d’obtenir trois familles d’échantillons : (i) a porosité et propriétés
constantes, (i1) a gradient de propriétés et enfin (iii) les matériaux chargés en aérogel. Les
procédés de fabrication de ces trois familles reposent uniquement sur la mise en forme de
I’empreinte. Pour la deuxiéme catégorie, le gradient de propriété est obtenu par empilement
de couches de billes de PMMA de diamétres différents pour le gradient de porosité et par
imprégnation du solvant (permettant 1’interpénétration des billes entre elles) pour le gradient
d’interconnexions. Pour la troisieme, les matériaux composites sont fabriqués soit par
mélange de granules d’aérogel avec les billes de PMMA, soit par encapsulage de I’aérogel

dans une capsule en PLA au centre de ’empreinte.

Lors de cette premiere phase, plusieurs problemes sont apparus et sont essentiellement
dus au changement d’échelle. Le procédé de fabrication (cf. § 2.1) est mis au point pour des
¢chantillons de faibles diameétre et épaisseur. L’¢étape d’imprégnation de la solution de
cellulose donne lieu a un effondrement et une imprégnation partielle de 1’empreinte. La
fabrication d’un moule dans lequel est placée celle-ci permet d’injecter la solution de
cellulose avec une seringue. Le second effet de ce changement d’échelle porte sur la phase de
dissolution de I’empreinte dans le CH,Cl,, 1’échantillon est placé dans un soxlhet, ce qui

permet une faible consommation de solvant. Lors du remplissage entre deux cycles de
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ringage, les échantillons sechent et provoque ainsi une rigidification du squelette de cellulose.
Nous avons donc été contraint de plonger les échantillons dans le bain de CH,Cl,, solution qui
consomme plus de solvant méme si 75 a 80 % du volume utilisé est recyclé. Enfin, une
rétractation de ’ordre de 10 % apparait apres découpe de 1’échantillon a 1’emporte picce.
L’¢étude du vieillissement de plusieurs échantillons a permis de montrer qu’un temps de

séchage de 15 jours doit étre observé apres la dissolution de I’empreinte.

La seconde phase a mis en évidence les propriétés acoustiques des matériaux a ’aide
d’un tube d’impédance. Les mesures par la fonction de transfert a 2 et 4 microphones ont
permis respectivement de déterminer le coefficient d’absorption (ainsi que 1’activité
acoustique) et I’indice d’affaiblissement des échantillons. Lors de cette phase, 1’étude de
I’influence des parametres physiques (diamétres des pores et interconnexions) a montré que le
meilleur résultat est obtenu avec 1’échantillon dont le diameétre des pores est compris entre
200 et 400 um. Dans ce cas I’activité acoustique est de 0,51 et le pic d’absorption d’environ
0,8 aux alentours de 5 kHz. En parallele, la détermination des parametres intrinséques a
permis des calculs basés sur des modéles en fluide équivalent, en particulier le modele JCA
qui a permis une meilleure compréhension du comportement acoustique des matériaux. Ces
résultats ont montrés que notre matériau, dans sa configuration de base (a propriétés

constantes), est fortement dépendant du diametre de ses pores.

En conclusion, cette étude permet d’identifier divers échantillons en fonction de leurs
performances acoustiques. Les deux types d’absorbants qui semblent s’imposer sont ceux a
inclusion d’aérogel et ceux a gradient de propriété (interconnexions ou porosité). Avec
I’encapsulage d’aérogel, ’activité acoustique est multipliée par 2 en comparaison a une
mousse de cellulose seule. L’étude préliminaire portant sur le ratio aérogel/cellulose montre
que son augmentation améliore les performances grace a un décalage du pic d’absorption vers
les basses fréquences. Le gradient d’interconnexions rend compte d’un gain moins important,
cependant sa mise en ceuvre est plus simple et plus facilement transposable a une plus grande
¢chelle. Pour I’instant, ces résultats correspondent a des diametres de pores de 600 a 710 pm.
De meilleurs résultats devraient étre obtenus en envisageant des diameétres inférieurs. Pour des
fréquences plus ¢€levées, le composite cellulose / aérogel est un bon candidat avec un gain de
I’ordre de 1,7 sur ’activité acoustique. Au vu des qualités thermiques de 1’aérogel, ce type de

matériau pourrait présenter 1’avantage d’étre a la fois isolant acoustique et thermique.
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PERSPECTIVES

Suite aux nombreuses expérimentations effectuées, les études suivantes mériteraient

d’étre poursuivies :

le gradient d’interconnexions obtenu en imprégnant la solution de cellulose par
capillarit¢ montre des performances acoustiques intéressantes. Cette technique
présente un atout écologique car constituée uniquement de cellulose. Il serait
cependant nécessaire de mieux controler le profil du gradient sur la hauteur de
I’échantillon. Afin d’établir I’'impact exact du matériau sur I’environnement une
analyse du cycle de vie de ce dernier apparait comme nécessaire,

d’un point de vue général, les performances acoustiques de notre matériau sont
essentiellement dépendantes du diametre de ses pores. Afin de pouvoir
descendre sous les 200 um, il est nécessaire de modifier 1’étape d’imprégnation
de la solution de cellulose. Différents essais ont été effectués dans ce but, et
montrent qu’une infusion de cellulose conformément aux techniques
d’imprégnation des tissus de fibres dans 1’industrie du composite est possible,
dans tous les cas, une étude thermique permettrait de répondre aux exigences des

matériaux utilisés dans le domaine de 1’habitat.

Ces perspectives nécessitant une connaissance plus fine des phénoménes mis en jeu, il

faudra prévoir ’utilisation conjointe de modélisations numériques plus sophistiquées. En

effet, la simulation permettra de prédire les comportements acoustiques avant fabrication de

I’échantillon et, ainsi, apportera un gain de temps.
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Annexe 1. Méthodes de mesure

A.l. Méthodes de mesure des propriétés acoustiques des
matériaux

A.1.1. Le tube d’impédance

Le tube d’impédance ou tube de Kundt permet de déterminer le coefficient d’absorption

a, I'impédance de surface Z;et I’indice d’affaiblissement normal 77, en se plagant dans le cas

d’une onde plane en incidence normale (cf- Figure A. 1).

Couche 0 8
kl Z 9
e
C
o
i
pi
—_—
-—_— ]
pr

x=0

Figure A. 1 - Matériau soumis a une onde incidente normale.

La détermination du coefficient d’absorption a se fait a partir des deux composantes :

incidente (p;) et réfléchie (p,).
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Vers I'analyseur FFT

Source sonore -
Fond rigide

Echantillon

Figure A. 2 - Principe de mesure 2 microphones[60)].

Un haut parleur placé en bout du tube d’impédance génere un bruit blanc sur une plage
de fréquence allant de 50 a 6400 Hz. Les énergies incidente et réfléchie sont déterminées par
la relation entre la pression acoustique mesurée par les microphones en deux positions du tube
(cf- Figure A. 2). Cette méthode de mesure est décrite dans la norme ISO 10534-2 [61]. Le
tube d’impédance utilisé permet la détermination du coefficient d’absorption sur deux plages
de fréquences en fonction du diametre des échantillons. Ainsi, pour une mesure sur la plage
de fréquence 50-1600 Hz les échantillons ont un diametre de 100 mm et pour la plage
500-6400 Hz un diamétre de 29 mm.

La mesure des pressions incidente et réfléchie permet le calcul de la réponse en
fréquence H,, la réponse en fréquence associée a la pression incidente H; et celle associée a la
pression réfléchie H,. En utilisant ces valeurs, il est possible de calculer le coefficient de

réflexion :

Hy — Hp\
R = (—H1 — Hi) el2k(t+s) (A1.1)
r

ou [ est la distance entre le premier microphone (Mic. 1) et la face avant de I’échantillon en
mm, et s est I’espacement entre les deux microphones en mm. Les relations données dans les

équations (1.5) et (1.6) permettent d’en déduire a et Z.

Le tube d’impédance permet également de mesurer 1’indice d’affaiblissement
acoustique sous onde incidente normale par la fonction transfert a quatre microphones. Cette

méthode est détaillée dans le standard international ASTM E2611-09. Le principe repose sur
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la mesure des pressions acoustiques en quatre positions du tube d’impédance. On considere
alors deux pressions acoustiques complexes, une avant I’échantillon (P,,) et une apres
I’échantillon (P4,,,,,). Comme représenté sur la Figure A. 3, ces pressions sont fonctions des

amplitudes complexes A, B, Cet D :

P, = Ae Jk* 4 Belkx (A1.2)
Paown = Ce™/¥* + Delkx (A1.3)
Mic. 1 Mic. 2 Mic. 3 Mic. 4

Loudspeaker Termination

\
§

ANNNNNNNNNY
T
I
L}
I
1

Xy X

Figure A. 3 - Principe de mesure de l'indice d'affaiblissement acoustique normal (TL,) en tube d'impédance [60].

Comme précédemment, le haut-parleur génere un signal aléatoire sur une plage de
fréquences allant de 50 a 6400 Hz. Les pressions en chaque microphone sont mesurées

simultanément. Les coefficients A a B peuvent étre estimés par les relations suivantes [62] :

j(leejkxz B H2rejkx1)

A= G , Al.4
TT 2 Sln k(x1 - xz) ( )
p= Jay e ~ e 1) (AL5)
VT 2sink(x; — x,) ’ '
j(Hsre/*¥s — Hype/*%s)
C= .G , Al.6
s 2 Sln k(X3 - X4) ( )
[(Hype /%% — Hy, e~ /K%
D= Grr]( 4r 3r )’ (A1.7)

2sink(x3 — x,)
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ou H;, est la réponse en fréquence entre les pressions acoustiques complexes (P;) et le signal

de référence provenant du haut-parleur (7). G, est ’auto-spectre du signal de référence.

Une fois les amplitudes connues il est possible de calculer les pressions acoustiques et

les vitesses d’écoulement de chaque c6té de 1’échantillon, a x = 0 et x = d [63]:

Plyeo =A+B, (A1.8)
Vg =25 A19
x=0 = (A1.9)
Ply=q = Ce™/*® + Delk?, (A1.10)
Ce—jkd _ Dejkd
Vlg=a = , (A1.11)
PoC

po ¢tant la densité de 1’air et ¢ sa célérité.

La propagation a travers I’échantillon peut étre décrite par la matrice de transfert [62] :
p _ [T T12] P )
[V]xzo B [T21 T22 [V]x=d (A112)

La résolution de ce systéme dépend de la nature de 1’échantillon. Pour un échantillon
symétrique (les coefficients de réflexion sont identiques des deux cotés) et réciproque, les

considérations suivantes sont prises en compte [64]:

Ty =Ty, (A1.13)

T11T22 - T12T21 = 1 . (A114)

Dans le cas d’un échantillon non homogene, il est nécessaire d’effectuer deux mesures
avec deux terminaisons de tube différentes (cf. Figure A. 3). Les exposants f et o indiquant

la mesure avec la terminaison fermée ou ouverte, le systéme est alors décrit par [65] :
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[Pf P° [Tn 7112”P]c P° (A1.15)

/20 A x=0= Ty Tollvf e xzd.

Une transformation de la matrice en fonction des amplitudes complexes A a D obtenues

par les deux mesures [65] :

Af A° _ a1 aq2 Cf C° .
[Bf BO] - [a21 azz] [Df DO] (Al.16)

On en déduit I’indice d’affaiblissement normal TLy :

(A1.17)

AfD° — A°Df
CfDo — CODr> '

TLy = 20logy(as1) = 20 10g10(

Le tube d’impédance permet mesurer 1’absorption et 1’indice d’affaiblissement
acoustique. L’avantage du tube d’impédance est qu’il se contente d’échantillons de petite
taille. Celle-ci dépend de la plage de fréquence visée. L hypothese de base de la mesure en
tube d’impédance étant que le haut parleur engendre uniquement des ondes planes dans le
tube. La fréquence maximale (f;,4,) sera dépendante du diameétre de 1’échantillon (d) et

donnée par le relation f;,5, = ¢/2d, ou c est la célérité de I’air.
A.1.2. Autres méthodes

A.1.2.1. La chambre réverbérante

Dans le batiment, les matériaux isolants sont généralement soumis a des ondes
incidentes provenant de multiples directions. La mesure la plus rapide et la plus précise
permettant de déterminer le coefficient d’absorption en champ diffus est la mesure en
chambre réverbérante. Cette dernicre est une piece dont les parois sont parfaitement
réfléchissantes dans le but de renvoyer les ondes acoustiques dans toutes les directions.

Le coefficient d’absorption en champ diffus est le parametre le plus utilisé¢ dans la

conception des salles, il permet d’avoir une indication sur la performance acoustique des
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parois. Cette méthode ne permet cependant pas de mesurer I'impédance du matériau et

requiert des échantillons de grande taille ainsi qu’une piece de test dédiée.

A.1.2.2. Lachambre anéchoique

A I’inverse de la chambre réverbérante, la mesure en chambre anéchoique va permettre
de définir le coefficient d’absorption et I’impédance du matériau soumis a une onde incidente
oblique. Les parois de la chambre étant parfaitement absorbantes le microphone ne mesure
que les ondes directes et réfléchies a la surface du matériau. La Figure A. 4 [65] montre le
principe de mesure pour un matériau homogeéne plat. Un haut-parleur émet une onde
acoustique selon un angle 1 par rapport a I’axe z, 1’onde réfléchie est mesurée par les

microphones 1 et 2 respectivement en position z; et z».

S
Haut-parleur Systéme de
mesure
Micro 2

Figure A. 4 - Principe de mesure en chambre anéchoide.

En considérant que les microphones 1 et 2 ont les mémes coordonnées en x et y, le

coefficient de réflexion pour une onde incidente d’angle i peut étre déterminé par :

H ejkzl cosy __ ejkzz cosy
R = —'1kzz cosy —jkz, cosy’ (A1.18)
e~ Jkzz — lee JKZy

ou k est la longueur d’onde, z; et z, les distances respectives entre le matériau absorbant et les

micrphones 1 et 2, la fonction transfert H,, est le rapport des pressions, Hy, = p(z,)/p(2,).
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Le coefficient d’absorption et I’impédance caractéristique relatifs a ’onde incidente
oblique sont calculés en utilisant les équations (1.5) et (1.6).
Cette méthode nécessite des échantillons de plusieurs m*. De plus petits échantillons

peuvent €tre caractérisés mais 1’interprétation des résultats est plus compliquée.
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