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Introduction genérale et

problématique

Assurer et conserver la pureté de notre atmosphére est une préoccupation majeure a notre
époque. La filtration de lair est un objectif primordial dans de nombreux secteurs
susceptibles d’engendrer une pollution particulaire : batiment, automobile ou encore bien
d’autres secteurs industriels. Depuis longtemps, de nombreuses études se sont attachées a
la compréhension et a la prédiction du comportement des médias filtrants vis-a-vis des
particules. Actuellement, du fait du récent accroissement massif des nanotechnologies, les
études sur les nanoparticules connaissent un grand développement.

Cet essor souleve des interrogations sur I'exposition professionnelle. En 2009, la
commission particuliere du débat public nanotechnologie pointe le manque de connaissance
sur la métrologie et la toxicité des nanoparticules, qu’elles soient un produit recherché ou un
résidu de procédé tel que la combustion, le broyage, la fusion des matériaux (fumées).

A ce jour, aucune législation spécifique aux nano-objets n’existe sur les valeurs limites
d’exposition (VLE). L'ACGIH (American Conference of Governmental Industrial Hygienists.,
2007) considere que les données sont actuellement insuffisantes pour déterminer des
valeurs limites spécifiques pour les nanoparticules. En revanche, des VLE existent pour les
poussiéres. Les VLE francaises sur une période de travail de 8h sont de 10 mg.m™ pour les
poussiéres inhalées sans effet reconnu et de 5 mg.m™ pour les poussiéres alvéolaires. Le
National Institute for Occupational Safety and Health (NIOSH) (“CDC - NIOSH Publications
and Products - Current Intelligence Bulletin 63,” 2012) préconise pour les particules de
dioxyde de titane une VLE 0,3 mg.m™ pour sa forme nanoparticule et 2,4 mg.m™ au-dela.

Notre étude porte sur les particules métalliques contenues dans les fumées issues de
procédés de projection thermique (ou fumées de métallisation). Ces particules sont toxiques
du fait de leur composition chimique. C'est pourquoi, le procédé se déroule dans une
enceinte fermée et le personnel doit étre protégé. L'air extrait pour la protection collective
des travailleurs doit étre filtré pour protéger I'environnement extérieur. Cette opération est
assurée dans la majorité des installations par un dépoussiéreur a meédias filtrants. Le dép6t
formé par les poussiéres captées induit une augmentation de la perte de charge du filtre, ce
gui entraine une augmentation du colt énergétique et des difficultés a maintenir le débit de
filtration nominal. 1 est alors impératif de régénérer le filtre.

Des retours d’expériences spécifigues aux installations de métallisation témoignent d'un
colmatage des filtres trés rapide ainsi que de linefficacité des techniques de décolmatage
pneumatique habituellement utilisées. Il en résulte une durée de vie des éléments filtrants
tres réduite. Les mesures de terrains montrent que 80% a 95% en nombre des particules
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contenues dans les fumées de métallisation ont une taille inférieure & 100 nm, c’est-a-dire
gu’elles correspondent aux particules dites ultrafines (PUF). Ces particules sont
soupgonnées d’étre responsables des colmatages rapides et des mauvais décolmatages
observés du fait qu’elles présentent d’'une part, une grande surface spécifique impliquant de
une augmentation de résistance aéraulique et dautre part, des forces d’adhésion
dépébt/surface du média importantes.

Ce travail de recherche s’inscrit dans une volonté de I'INRS (Institut National de Recherche
et de Sécurité) en collaboration avec I'équipe SAFE (Sécurité, Aérosols, Filtration et
Explosion) du LRGP (Laboratoire Réactions et Génie des Procédés) de réunir des
informations sur les fumées de métallisation et d’améliorer les performances des
dépoussiéreurs a cartouches filtrantes vis-a-vis des fumées de métallisation. Il s’agit donc
d’étudier aussi bien la phase de filtration que celle du décolmatage. A terme, ce travail doit
contribuer a 'augmentation de la durée de vie des éléments filtrants et le maintien du débit
de filtration pour préserver la santé et la sécurité du personnel ainsi que la qualité de
'environnement extérieur.

Pour répondre a cette problématique, ce document a été décomposé en cing parties :

Le premier chapitre est consacré a des généralités sur le procédé de métallisation et son
contexte. Nous y présentons les différents types de procédés de projection thermique et un
récent recensement des entreprises susceptibles de mettre en ceuvre un ou plusieurs de ces
procédés. Nous abordons le cadre législatif des fumées de métallisation et les différentes
études toxicologiques et épidémiologiques conduites sur les nanoparticules sur I'animal et
’'homme dont le zinc et I'aluminium.

Le second chapitre est dédié a la description détaillée du banc d’essais et du matériel utilisé
au cours de notre étude. L'originalité de ce travail réside dans le fait que nous reproduisons
le procédé de métallisation a une échelle moindre sur un banc instrumenté. L'ensemble des
appareils utilisés (enceinte de métallisation, cyclone, dépoussiéreurs) provient d'un
fournisseur industriel. L’extrapolation au terrain en sera donc plus aisée. L'instrumentation du
banc est décomposée en cing parties : suivi de concentration massique, instrumentation,
caractérisation du dépdt, étude des cycles de colmatage/décolmatage sur filtre plan et sur
cartouche plissée.

Le chapitre 3 débute sur les notions de caractérisation de particules. Nous nous axerons tout
d’abord sur la caractérisation des fumées de métallisation. Ceci passe par la définition de
différentes notions valables pour 'ensemble des particules (diamétres équivalents, facteur
de forme dynamique) et également celles spécifiques a un regroupement de particules
primaires appelé agglomérat (masse volumique effective, dimension fractale). Ce chapitre
décrira donc les fumées de métallisation en termes de distribution granulométrique mais
également structurelle. Ce dernier point a fait I'objet d’un banc expérimental annexe et d'une

modélisation.

Le quatrieme chapitre présente les caractéristiques du dép6ét formé au cours de la phase de
filtration. Le dép6t des fumées de métallisation sur média plan est caractérisé par sa
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porosité. L'influence de la vitesse est également étudiée. Nous comparerons la
détermination de la porosité expérimentale a la théorique. Nous reléverons ensuite divers
modeéles de perte de charge de la littérature pour tenter de prédire la perte de charge du
média filtrant pendant cette période et choisir le modéle le plus adapté. Deux approches sont
abordées conformément a ce qui est observé dans la littérature : particule primaire et
agglomérat.

Le cinquiéme et dernier chapitre investit les cycles de colmatage/décolmatage sur des
médias plissés et plans. Cette partie fera I'objet de la détermination des cinétiques de
colmatage. Nous étudierons linefficacité des décolmatages classiquement utilisés. Une
étude approfondie du décolmatage sur filtre est menée pour améliorer le décolmatage.

Enfin, une conclusion générale viendra clore ce manuscrit. Elle rassemblera les principaux
éléments mis en évidence dans cette étude de recherche, leurs apports et les perspectives
gui peuvent étre envisagées.






Chapitre 1

Geéneéralités sur la métallisation

1.1. Généralités sur les procédés de projection thermique

L’apparition des revétements par projection thermique date du XX° siecle avec le procédé de
shoopage du nom de son inventeur Shoop. Le but principal de ce procédé est d'améliorer les
propriétés d’'un matériau, appelé matériau support, pour résister a diverses sollicitations. Ces
sollicitations peuvent étre internes (contraintes mécaniques), externes (frottement) ou encore
environnementales (corrosion, oxydation, chaleur, attaque chimique) (Proner, 1999). Les
différentes classes constituant les traitements de surface sont présentées sur la Figure 1.1.

= Depbis electrolytiques
* Dépdis chimigues

Vole humide » Dépdts par immersion dans
un métal fondu
* Peinture
Flamma

Rewvétements « Placans S
* Projection thermigque -------- * Plasma
* Rechargement par soudure = HVOF
* Dépots E{rnai:lquaa en phasa « Canon 3 détonation
= wapaur
T:IF;TL.TF'::E + Dépdts physigues en phase
vapeaur {PVD]

* Oxydation anodique

Comversion = SuHuration
* Phosphatation
x # Diffusion de métaux
= Diffusion de métalloides
|| Transformation| _ [* Fusgion et trempe superficielle
structurale * Traitements mécaniquas

Figure 1.1 : La projection thermique dans les traitements de surface. Extrait des techniques de l'ingénieur
(Proner, 1999)
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La projection thermique est aujourd’hui utilisée dans de nombreux domaines tels que
'automobile ou le batiment en tant que protection anticorrosion. Elle est également utilisée
pour améliorer la résistance aux frottements et la biocompatibilité des prothéses médicales.

Bien qu'il existe plusieurs procédés de projection thermique, le principe reste identique. un
matériau d’apport (métal, céramique, plastique, ...) est fondu a haute température par
I'énergie dégagée par une flamme oxy-gaz (généralement un mélange d'acétylene et
d’oxygéne) ou un arc électrique puis projeté a grande vitesse sur la piéce a traiter (Ducos,
1999). Le matériau projeté adhére trés fortement a la surface de la piece et forme ainsi une
couche stable. Les liaisons sont uniqguement mécaniques (Proner, 1999), c’est-a-dire que la
surface de base ne subit aucune fusion. L’épaisseur du revétement est comprise entre 50
micrometres et quelques millimetres. Lorsque le matériau d'apport est métallique, ce
procédé porte le nom de métallisation. Ce dernier procédé est trés utilisé dans la
construction navale ou l'industrie du batiment, notamment pour la protection cathodique des
pieces en fer par le zinc.

Les différents procédés de projection thermique se répartissent en quatre classes :

- La projection thermique flamme

Il s’agit du procédé le plus ancien, a l'origine de la projection thermique. Il fait appel & une
flamme oxyacétylénique comme source de chaleur. La température a l'intérieur de la flamme
peut atteindre 3000 °C. Le matériau d’apport est véhiculé par I'énergie cinétique transmise
par les gaz de combustion. Elle se décline essentiellement sous deux variantes : projection
flamme-poudre, projection flamme-fil. Ce procédé peut étre mis en ceuvre dans tous les
domaines : aéronautique, automobile, papeterie, aciérie, sidérurgie, construction
d’infrastructures. Il permet de résoudre des problémes d’abrasion, de corrosion, d'usure,
d’isolation thermique ou électrique.

- La projection thermigue par arc électrique entre deux fils

Le principe de la projection par arc électrique consiste a faire jaillir un arc électrique entre
deux fils consommables, un jet d’'air comprimé pulvérisant le métal fondu et le projetant sur
le matériau support. La température de fusion peut atteindre 6000°C. L’épaisseur du dépbt
est alors comprise entre 0,2 et 3 mm avec une porosité de 5 & 10%. Les matériaux d'apport
doivent étre conducteurs. Il s'agit du zinc, de l'aluminium, du cuivre et des aciers. Ce
procédé est principalement utilisé dans les secteurs de I'automobile et de I'aéronautique
(protection des structures métalliques extérieures en ambiance marine).

- La projection thermique par plasma

Le principe de ce procédé est I'utilisation d'un arc électrique dans un plasma gazeux. Le
matériau d’'apport sous forme de poudre est introduit dans un plasma gazeux porté entre
entre 15000 et 20000 °C grace a une décharge haute fréquence. La porosité des dépots est
inférieure a 10%. Le matériau d’apport est tres variable : métaux, alliages, céramiques ou
carbures. Il permet de résoudre des problémes d’'usure, de corrosion, de barriére thermique,
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de frottement ou d’oxydation, notamment dans les secteurs de l'aéronautique et de
I'automobile.

- La projection dynamique a froid (cold spray).

Les particules d’'une taille comprise entre 10 et 40 um sont chauffées dans un gaz, le plus
souvent chimiguement neutre (azote ou hélium) a une température comprise entre 100°C et
800°C. Elles sont ensuite projetées sur le support par un jet supersonique, permettant
d’obtenir une déformation suffisante a I'impact sur le substrat. Cette technique est utilisée
pour traiter la corrosion, l'usure, ou la conductivité électrique dans des secteurs d’activité tels
que le biomédical, I'aérospatiale, la chimie et I'électronique. Certains professionnels de la
projection thermique ne considérent pas ce nouveau procédé comme appartenant
réellement a la famille des procédés de projection thermique. En effet, les particules
métalliques sont chauffées a une température le plus souvent inférieure a la température de
fusion. L’accrochage des particules se fait exclusivement par des liaisons mécaniques dues
aux chocs des particules sur le support.

Le Tableau 1.1 récapitule les caractéristiques des procédés de projection thermique.

Tableau 1.1 : Caractéristiques des différents procédés de projection thermique (Proner, 1999)

Caracteristiques a P'o'.“'on‘_ ;Propcﬂo*!:l Arc electrique Plasma
po e
flamme flamme .
-
Source de chaleur cxyacitybeniqie | ciyaoitylniaus arc electrique plasma
Ternperature "
de flamme................... (°C} 3000 3000 6000 12 000
Transport des particules gaz flamme air comprime air comprime gaﬁgiraﬁ?-a
Vitesse _
des particules. ... Im/s) 40 150 250 200
Forme du produit d’apport poudre fil-cordon fil poudre
Taux horaire
de depot ... .. lkg/h) 1a3 1a20 5a30 1ad
Rendement moyen (11%) 50 70 80 70
Force d'adherence..... (MPal 208 40 208 40 40 30a70
Taux de porosite........... %) 10a 20 10a 20 Ba15 1a10
Epaisseur deposee.....(mm) 0,1a15 0,1a15 02a3 005215
- metaux - mataux - metaux - metaux

c . - ceramiques - ceramiques - ceramiques

g 4. . -carbures - carbures - carbures
O P Fappr dans matnce dans matrice

metallique metallique

{1} Pourcentage de poudre projetée qui adhére au matériau

Une étude de I'INRS recense le nombre d’entreprises et de salariés susceptibles d'utiliser un
ou plusieurs procédés de projection thermique.

Tableau 1.2 : Secteurs d'activité dans lesquels la mise en ceuvre d’'un ou plusieurs procédés de projection
thermique est possible en France (Savary, 2011)

Secteur Nombre Nombre
. Nom , ) de
d’activité d’établissements L,

salariés

Traitement de surface 1623 24253
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Forge, estampage, matricage ; métallurgie des

260 11360
Travail des . poudres .
métaux Découpage, emboutissage 1020 26778
Décolletage 577 12020
Mécanique industrielle 5078 72029
Fonderie de fonte 86 11119
Fonderie Fonderie d’acier 40 5168
Fonderie de métaux légers 117 8469
Fonderie d’autres métaux non-ferreux 152 3762
Fabrication de structures métalliques et de parties 1755 39048
de structures
Fabrication de portes et fenétres en métal 1230 18734
Fabrication d’autres réservoirs, citernes et
conteneurs métalliques
Fabrication de générateurs de vapeur, a I'exception
o 45 6416
des chaudieres pour le chauffage centrale
Fabrication de moules et de modéles 546 8452
Fabrication d’articles ménagers métalliques 94 5444
Fabrication d’'autres articles métalliques 801 15150
Fabrication d’équipements d'irradiation médicale,
d’équipements électro-médicaux et électro- 140 4339
thérapeutiques
Fabrication d’appareils électroménagers
o Fabrication de moteurs gt de turbme:c,, _a I'exception 148 13479
Fabrication des moteurs d’avions et de véhicules
d ap,par.ells et Fabrication d’elemenFs hydrauliques et 410 8315
d’'objets pneumatiques
métalliques Fabrication d’autres pompes et compresseurs 181 12811
Fabrication d’autres articles de robinetterie 231 12594
Fabrication d’engrenages et.d’grganes mécaniques 153 16835
de transmission
Fabrication d’autres machines a usage spécial 485 12750
Fabrication de machines-outils pour le travail des
métaux
Fabrication d'autres machines spécialisées 371 7620
Construction de véhicules automobiles 190 127770
Fabrication d’autres équipements automobiles 554 71480
Construction de navires et de structures flottantes 116 9823
Construction de Iocolmlotlves et d'autre matériel 50 11703
ferroviaire roulant
Construction aéronautique et spatiale 213 92598
Construction de véhicules militaires de combat 8 657
Fabrication de motocycles 37 1841
Réparation d’ouvrages en métaux 598 14133
Réparation et maintenance navale 777 4882
Réparation et mamtenange d'aéronefs et d’engins 149 5373
. . spatiaux
Re!oaratlon ) Réparation et maintenance d’autres équipements
Maintenance 32 1680
de transport
Installation de}structures metalhques, 3539 44281
chaudronnées et de tuyauterie
Travaux de menuiserie métallique et serrurerie 7736 53595
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De maniére générale, tout établissement qui travaille les métaux est susceptible de posséder
un ou plusieurs postes de projection thermique. Les secteurs d’activité intéressés sont les
secteurs concernant la fonderie de métaux (ferreux, non-ferreux et précieux), les secteurs de
travail des métaux, les fabrications d'objets métalliques, de machines, les secteurs
automobile, aéronautique, naval, ferroviaire et les secteurs de la réparation et de la
maintenance.

1.2. Législation des fumées de métallisation

Y

Nous venons de voir que lactivité de projection thermique a laquelle appartient la
métallisation s’exerce dans de nombreux secteurs d'activité (métallurgie, nucléaire,
agroalimentaire, électronique, automobile, aéronautique, etc.), que ce soit en production, en
construction ou en maintenance, en atelier ou sur chantier. Du fait des hautes températures
atteintes, ces procédés émettent des fumées qui peuvent étre inhalées par les opérateurs et
les personnes qui travaillent & proximité. Ces fumées, composées d’'un mélange de gaz et de
poussieres, peuvent, selon leur composition, leur concentration et la durée d’exposition,
présenter des effets néfastes pour la santé et étre a I'origine de pathologies professionnelles.
Dans les ambiances de travail, les concentrations de fumées peuvent ainsi étre trés élevees
et atteindre plusieurs dizaines de mg.m.

Aucune législation spécifique aux nano-objets n’existe encore sur les valeurs limites
d’exposition (VLE). L'ACGIH (American Conference of Governmental Industrial Hygienists.,
2007) considére que les données sont actuellement insuffisantes pour déterminer des
valeurs limites spécifiques pour les nanoparticules. En revanche, des VLE existent pour les
poussiéres. Les VLE francaises sur une période de travail de 8h sont de 10 mg.m™ pour les
poussiéres inhalées sans effet reconnu et de 5 mg.m® pour les poussiéres alvéolaires
(Malard, 2010).

1.3. Réglementation

Toutes les techniques de projection thermique sont basées sur la pulvérisation de métal
fondu a l'aide d’'un gaz. Les installations sont soumises a autorisation, suivant le code 2567
de la nomenclature de janvier 1998 des installations classées pour la protection de
I'environnement.

Selon le Code du travail (articles R. 4212-1 a 7, R. 4222-1 4 22, R. 4722-1 et 2 et R. 4724-2
et 3 relatifs a I'aération et a 'assainissement), I'aération et 'assainissement de I'atmosphére
des lieux de travail dans lesquels s’exercent des travaux de soudage, de coupage, de
projection thermique, etc. sont des « locaux a pollution spécifique ». L'employeur a donc
I'obligation de capter les poussiéres, gaz et vapeurs « au fur et a mesure de leur production,
au plus pres de leur source d’émission et aussi efficacement que possible, notamment en
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Chapitre 1 — Généralités sur la métallisation

tenant compte de la nature, des caractéristiques et du débit des polluants de I'air ainsi que
des mouvements de l'air » (art. R. 4422-12 du Code du travail).

1.4. Toxicologie des fumeées de métallisation

Les mesures de terrain sur les sites utilisant le procédé de métallisation (projection
thermique par arc électrique) mettent en évidence la présence de particules de taille
nanométrique dites ultrafines ou PUF (Particules UltraFines), c'est-a-dire de dimensions
inférieures a 100 nm, dont la toxicité est parfois élevée (zinc, aluminium, étain, alliages
nickel-chrome). La Figure 1.2 témoigne que, bien que négligeables en termes de volume ou
de masse face aux particules fines ou grossiéres, elles représentent pres de 95% de la
concentration numérique des fumées (Bemer et al., 2010).
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Figure 1.2 : Distribution en nombre des fumées de métallisation dans une entreprise. Mesures ELPI

Diverses approches convergentes montrent une réactivité biologiqgue de I'homme
particulierement élevée pour les nanoparticules liée a la leur surface spécifique importante
(Bau, 2008). Les nanoparticules peuvent donc représenter un danger pour ’homme (Hervé-
Bazin, 2007; Oberddrster et al., 2007; Ostiguy et al., 2008). L'évaluation des risques pour la
santé de ’'homme et de son entourage est donc primordiale.

Certaines maladies pulmonaires sont reliées aux fines poussieres depuis longtemps :
pneumoconiose (silicose, amiantose), cancer pulmonaire, fievre du soudeur, asthme
professionnel, bérylliose,... Au niveau pulmonaire, il apparait que la toxicité est reliée au
stress oxydatif causé par la présence de métaux de transition, d’'une fraction organique ou
par une tres haute surface spécifique des poussieres déposées (Ostiguy et al., 2008).

Des études sur la toxicité des particules ultrafines sur des souris ont démontré une
inflammation pulmonaire dans un premier temps puis une migration des particules ultrafines
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1.4 - Toxicologie des fumées de métallisation

inhalées vers les tissus extra-pulmonaires et la circulation sanguine (Elder et al., 2000, 2002,
2004; Nemmar et al., 2002; Zhou et al., 2003).

De multiples études épidémiologiques relient directement et de maniere significative les
particules ultrafines a des effets respiratoires et cardio-vasculaires (Seaton et al., 1995;
Peters et al., 1997, 2001; MacNee & Donaldson, 2000; Samet et al., 2000; Utell & Frampton,
2000; Wichmann et al., 2000; Penttinen et al., 2001; Kreyling et al., 2004; Pope et al., 2004).
Ces études sont principalement axées sur I'émission de particules ultrafines par des
véhicules. D’autres études cliniques en laboratoire montrent que les particules ultrafines se
déposent tout le long de I'arbre pulmonaire et sont responsables de divers problémes cardio-
vasculaires (Brown et al., 2000; Daigle et al., 2003; Oberdoérster et al., 2005).

Les études médicales réalisées par I'INRS (Malard, 2010) affirment que sur le plan
toxicologique, une exposition chronique et massive des voies respiratoires a des fumées ou
a de fines poussiéres d’aluminium contenues dans les fumées de métallisation, est
susceptible d’entrainer une fibrose interstitielle pulmonaire. Elle est caractérisée
cliniguement par I'apparition d’une toux séche a I'effort qui est susceptible de s’aggraver et
qui est liée a une altération de I'état général.

Quant au zinc, il est susceptible d'entrainer la «fievre des métaux ». Cette fievre se
caractérise par I'apparition d’une hyperthermie accompagnée d’'une asthénie, de frissons, de
douleurs musculaires diffuses. Wang (Wang et al.,, 2006) a observé chez des souris
contaminées par des nanoparticules de zinc une dégénérescence graisseuse des cellules
cardio-vasculaires. Une étude récente de Gojova (Gojova et al., 2007) sur des cellules
humaines montre que les nanoparticules de zinc sont a forte dose (10 pug.mL™) cytotoxiques.

Au niveau du dépb6t pulmonaire, les particules nanométriques peuvent atteindre les
ramifications les plus profondes de l'arbre respiratoire. Elles pourraient alors atteindre les
alvéoles et passer dans le systeme sanguin. Ce n’'est pas entiérement le cas grace au
phénomeéne de diffusion brownienne prépondérant pour ces tailles de particules. Les travaux
de Witschger (Witschger & Fabriés, 2005) montrent qu’elles sont pour la plupart arrétées aux
différents niveaux du systéme pulmonaire: région extra-thoracique, région trachéo-
bronchique et région alvéolaire (Figure 1.3). Rappelons toutefois que les études de
toxicologie sur les nanoparticules sont récentes et ne peuvent étre pour l'instant généralisé.
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Figure 1.3 : Probabilité de dépbt au sein de I'arbre pulmonaire (Witschger & Fabries, 2005)

1.5. Prévention

Plusieurs approches existent pour maitriser la présence des particules ultrafines :
élimination, substitution, techniques d’ingénierie, moyens administratifs et équipement de
protection individuel (Ostiguy et al., 2006) (Figure 1.4).
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> Elimination / Substitution
Techniques d'ingénierie
—  |solement/ Encoffrement

—  \/entilation

— Information / Formation

—»  Procédures de travail
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Figure 1.4 : Hiérarchie de maitrise de risques appliquée aux nanoparticules (Ostiguy et al., 2006)
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1.5 - Prévention

Compte tenu des nombreuses incertitudes relatives a la toxicité et a I'aspect sécuritaire des
nanoparticules (incendies, explosion), 'IRSST (Institut de recherche Robert-Sauvé en santé
et en sécurité du travail) recommande d’adopter un maximum de précautions. L’extraction de
l'air empoussiéré par ventilation est I'une de ces possibilités. Elle permet de protéger
collectivement le personnel en diminuant la concentration particulaire au sein de la cabine ou
se déroule I'opération de métallisation. Le débit moyen de ventilation est généralement de
I'ordre de 30 000 m*.h™.

Il va de soi qu'extraire I'air vicié n’est pas suffisant. En effet, il est impensable de réinjecter
cet air dans la cabine ou rejeter directement dans I'atmosphére sans traitement préalable.
L’opération de filtration est assurée par un dépoussiéreur. Diverses technologies de filtration
existent. Citons a titre non exhaustif les filtres a manches, a poches, les cartouches plissées,
les filtres & fibres. De méme, plusieurs techniques de régénération de ces filtres sont
disponibles : contre-courant, air pulsé, ...

Les techniques de dépoussiérage actuellement les plus efficaces et les plus utilisées pour
séparer des particules d’'un fluide porteur sont les médias fibreux (souvent sous forme de
cartouches) de trés haute efficacité. lls sont constitués de fibres de taille voisine du
micromeétre. Le principal probleme posé par la filtration de telles particules réside dans le
colmatage progressif du filtre. 1l est donc nécessaire de régénérer le filtre. Cette opération
s'appelle le décolmatage.

Le décolmatage de ces media fibreux est souvent a l'origine de problémes affectant leurs
performances. Ainsi 'usure mécanique de la structure du filtre (perforations) peut étre a
l'origine de fuites pouvant entrainer une forte dégradation de I'efficacité (Mouret et al., 2009).
Ces perforations lorsqu’elles restent peu importantes, demeurent la plupart du temps
ignorées car non détectées (& moins d’'un examen visuel minutieux) mais leur incidence sur
I'efficacité peut étre tres importante. Ces micro-perforations peuvent avoir d’'autres origines
que l'usure mécanique due au décolmatage (défaut de fabrication, dégradation par impact
de micro-objets transportés par la ventilation, particules chaudes, etc.) mais nuisent dans
tous les cas a I'objectif initial de protection de I'environnement et/ou des personnes. De plus,
le décolmatage par a-coup de pression (pulse-jet) peut induire une éventuelle remise en
suspension, en aval du dépoussiéreur, des nanoparticules préalablement fixées par le media
(Simon, 2005). Les nombreuses particules submicroniques et hanométriques issues de ces
bouffées sont d’un apport négligeable d’'un point de vue massique (et donc négligeable au
regard de la norme de rejet) mais pas d’'un point de vue numérique. Enfin, si le décolmatage
permet d’abaisser la perte de charge des médias fibreux, il ne permet pas un retour a sa
valeur initiale car une partie des particules collectées est a l'origine d'un colmatage
partiellement irréversible (Lo, Chen, et al., 2010). Il est donc primordial de mener des études
sur pilote industriel pour déterminer d’une part I'efficacité de ces cartouches filtrantes vis-a-
vis des particules ultrafines contenues dans les fumées de métallisation et, d’autre part,
comprendre et tenter d’apporter une solution au probleme de colmatage irréversible constaté
sur le terrain.
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1.6. Conclusion

Le procédé de métallisation est un procédé thermique trés utilisé dans le traitement de
surface des piéces contre la corrosion. Les mesures sur le terrain montrent que les fumées
engendrées par ce procédé sont extrémement eémissives en particules de taille
nanométrique (Bemer et al., 2010).

Les études existantes dans le domaine des nanoparticules indiquent que le paramétre de
surface semble étre le plus adapté pour corréler la dose a son effet sur la santé de 'homme
et de son entourage. Elles montrent également que I'ensemble des particules nanométriques
inhalées se déposent a tous les niveaux dans les poumons humains. Elles peuvent alors
entrainer des complications toxicologiques. Il est donc impératif de protéger aussi bien les
travailleurs que I'environnement. Cet environnement englobe leur lieu de travail (cabine) et
I'atmosphére extérieure ou sont rejetées les fumées.

Pour ce qui est de la protection des travailleurs, les moyens de protection disponibles sont
soit individuels (cagoule & adduction d’air ou autres masques respiratoires) soit collectifs
(extraction de lair vicié par aspiration). L'air extrait pour la protection collective des
travailleurs doit étre filtré pour protéger I'environnement extérieur. Cette opération est
assurée par un dépoussiéreur, généralement a cartouches filtrantes. Des retours
d’expériences témoignent des problémes de ces installations & maintenir la filtration dus a la
fraction nanométrique des fumées. C’est pourquoi, ce travail de recherche a pour objectif
d’étudier la filtration des fumées de métallisation sur les éléments filtrants contenus dans les
dépoussiéreurs afin d’en améliorer les performances. Il s’inscrit dans la protection de
'environnement et permet de contribuer a créer une ambiance de travail la plus saine
possible, conformément a la Iégislation.
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Chapitre 2
Présentation du banc « Métallisation »

Ce chapitre est dédié a la description du banc d'essai « Métallisation » qui permet de
produire les fumées issues du procédé de métallisation. Nous décrirons dans un premier
temps le principe général de fonctionnement d’'un dépoussiéreur, qu’il soit plissé ou a
manches.

Dans un second temps, nous exposerons le principe général de ce banc dans ses étapes de
génération, transport et filtration avant de présenter succinctement les différentes lignes
mises en place en vue de caractériser les fumées de métallisation en termes de
concentration, de granulométrie, de structure et d'étudier les cycles de colmatage et
décolmatage. Une partie consacrée a linstrumentation nous permettra de caractériser la
morphologie et les propriétés des fumées de métallisation.

Enfin, nous présenterons les éléments principaux qui constituent le banc « Métallisation », a
savoir les parties de génération et de filtration (dépoussiéreurs).

2.1. Présentation et fonctionnement du dépoussiéreur

La technologie de dépoussiérage permet de collecter les poussieres en séparant
mécaniquement les phases gazeuses telles que I'air des solides tels que les poussiéres. Son
utilisation est devenue trés commune dans de nombreux domaines (agro-alimentaire,
incinération, métallurgie, sidérurgie, nucléaire, travail du bois ...) et a fait I'objet d'une these
spécifique (Simon, 2005) ; raison pour laquelle nous ne développerons que trés peu cet
aspect. Les filtres peuvent étre de différentes nature : filtre a manches, filtre a poches, filtres
a fibres ou encore filtres rigides. Les filtres plissés font partie des filtres a fibres et sont
désormais privilégiés car ils permettent & méme encombrement que les filtres plans
d’augmenter la surface de filtration. Ills ne sont cependant pas adaptés aux aérosols
fortement concentrés composés de particules grossiéres.
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Phase de filtration Phase de décolmatage
Rampe de décolmatage Réser_voir Rampe de décolmatage Réservoir
d'air d'air
comprimé € comprimé
I
° NI’ propre Air propre : i
NI AT TN
Fitre 7] X X Fitre 7] N \
i ¥
IR M
i ¥
Air —_— } Air —_—
empoussiére empoussiéré

Bac Bac

Figure 2.1 : Principe de fonctionnement d'un dépoussiéreur a filtre plissé

Le principe de fonctionnement d’'un dépoussiéreur a filtres plissés est présenté Figure 2.1.
Le dépoussiéreur se compose d’un caisson principal comprenant les éléments filtrants, d’'une
partie supérieure comprenant le systeme de décolmatage, tres généralement un pulse d'air a
haute pression et enfin une trémie permettant de récupérer les poussiéres filtrées. Lair
empoussiéré entre par le bas du dépoussiéreur pour en ressortir par le haut (mode « up-
flow »).

L’air traverse les manches ou les filtres plissés de I'extérieur vers lintérieur. La vitesse de
filtration est classiquement comprise entre 1 et 6 cm.s™. Pendant cette phase de filtration, les
particules s’accumulent sur la surface extérieure du média filtrant et forment un dépot appelé
gateau de filtration.

Le gateau de filtration engendre une perte de charge supplémentaire au fonctionnement du
dépoussiéreur ce qui conduit a un surcolt énergétique. Les éléments filtrants doivent donc
étre régulierement régénérés en retirant le gateau de particules. Cette opération s’appelle le
décolmatage. Elle consiste a injecter de I'air comprimé a contre-courant dans le filtre pour
détacher le gateau qui tombe dans la trémie située sous le filtre. L’'opération de décolmatage
conditionne en partie les performances des dépoussiéreurs.

La technique de dépoussiérage peut s’adapter aussi bien sur une grande gamme de taille de
particules qu’a une concentration trés variable allant d'une dizaine a plusieurs centaines de
g.m>. Le type de média le plus répandu pour les filtres est le média fibreux (papier, fibre de
verre, ...). lls sont en effet simples & mettre en oceuvre tout en présentant un rapport
colt/efficacité tres intéressant. Le bon fonctionnement d'un dépoussiéreur dépend de
plusieurs facteurs dont le média fibreux utilisé, les conditions opératoires de fonctionnement
(vitesse de filtration) et sa capacité a assurer un décolmatage pour régénérer efficacement le
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média filtrant. Le décolmatage d’un média peut étre amélioré par un traitement de surface.
Nous aborderons plus en profondeur le probleme du colmatage et décolmatage dans le
chapitre 5 de ce manuscrit.

2.2. Description du banc

Le banc Métallisation est un banc d'essai de type pilote. Il a été congu dans l'optique de
reproduire a échelle moindre que I'échelle industrielle les conditions de colmatage et de
décolmatage rencontrées dans le domaine du traitement des fumées de métallisation avec
pour objectif :

- La caractérisation des fumées de métallisation
- L’étude du colmatage
0 Accroissement de le perte de charge du média filtrant
o Caractérisation du gateau de colmatage
- L'étude du décolmatage
o Paramétres influents
0 Traitements possibles pour améliorer le décolmatage

Ce banc (Figure 2.2) se compose de trois grandes parties :

- Une enceinte de métallisation dans laquelle sont générées les fumées.

- Une canalisation principale de 10 m (diamétre 200 mm) reliant I'enceinte de
métallisation aux organes de filtration et sur laquelle plusieurs lignes d’études sont
implantées.

- Un systeme de dépoussiérage industriel (ensemble cyclone-dépoussiéreur industriel)
chargé de filtrer I'air avant son rejet a I'extérieur. Le cyclone et le dépoussiéreur sont
espacés par une canalisation d’environ 5 m (diametre 200 mm).

Ces trois parties sont articulées comme suit. L’aérosol est généré au sein de I'enceinte de
métallisation (A) grace a un pistolet de type arc électrique alimenté par deux fils constitués
d'un alliage zinc/aluminium. Les scories de la génération sont récupérées dans un bac situé
dans I'enceinte. Les fumées contenant la fraction de particules la plus fine et donc trop
légere pour tomber dans le bac sont extraites dans la canalisation principale (B) au moyen
d'un ventilateur situé a l'extrémité de la canalisation principale. Les fumées sont alors
dirigées vers un ensemble série cyclone-dépoussiéreur (C) situé a I'extérieur du batiment
sous un abri pour y étre filtrées.
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2.2 - Description du banc

La canalisation principale présente plusieurs piquages. lls sont identifiés sur le schéma de
principe par les chiffres 1 a 5. Ces différentes lignes sont dédiées a :

1.

Suivi concentration massique
Un prélévement sur filtre membranaire en PVC (GLA-5000, Pall) permet de connaitre
la concentration massique lors de chaque expérience.

Instrumentation

Cette partie comprend les appareils utilisés pour mesurer la granulométrie de
'aérosol (ELPI (Electrical Low Pressure Impactor), DLPI (Dekati Low Pressure
Impactor), SMPS (Scanning Mobility Particle Sizer) ou encore d’autres grandeurs qui
serviront a la détermination de parameétres tels que la masse volumique effective, le
facteur de forme dynamique ou la dimension fractale décrits ultérieurement. La
distance entre I'émission des fumées et la prise d’échantillon est d’environ 4,5 m.

Colmatage filtre plan

Cette ligne est dédiée a I'étude des cycles de colmatage/décolmatage sur filtre plan.
Cette ligne permet de colmater des filtres plans de diametre 155 mm qui seront
décolmatés par la suite. Le banc « décolmatage » sera décrit ultérieurement dans le
chapitre 5.

Colmatage submicronique

Cette branche est mise en ceuvre pour caractériser le dépdt submicronique des
fumées de métallisation sur un filtre plan membranaire de diamétre 47 mm en termes
d’épaisseur de gateau et de porosité.

Pilote

Cette ligne contient le dépoussiéreur pilote, composé d’'une seule cartouche plissée
filtrante. La distance entre la canalisation principale et le dépoussiéreur pilote est
d’environ 3 m. Cette ligne comporte en plus l'instrumentation nécessaire pour suivre
les cycles de colmatage/décolmatage d'une cartouche plissée, a savoir des capteurs
de mesure de pressions différentielles, de température et de débit. Cette ligne sera
décrite en détail dans le chapitre 4.

Nous précisons que l'air introduit dans I'enceinte de métallisation provient du réseau et est

by

préalablement filtré par un bloc de filtration dédié a cet effet. Des photos du banc sont
présentées Figure 2.3 et Figure 2.4.
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Enceinte de
génération

Figure 2.4 : Vue du dépoussiéreur pilote

2.3. Description des éléments principaux

2.3.1. Enceinte de métallisation

Les fumées de métallisation sont composées de particules générées dans I'enceinte de
métallisation et qui n'ont pas adhéré a la surface de la piéce a traiter. Les dimensions de
I'enceinte de génération sont 1,9 m de haut, 0,95 m de large et 1,5 m de long. Le systéeme de
génération est constitué d’'un pistolet a arc électrique appartenant a la famille des pistolets a
arcs électriques entre deux fils (Arc-spray), de type Margarido M25, d'un cylindre rotatif a
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métalliser et d’'un bac de récupération. Les dimensions du cylindre de métallisation sont 50
cm de hauteur et de 30 cm de diamétre.

Les deux fils constituant le matériau d’apport pour le traitement de la piéce sont tout d’abord
amenés au niveau de la téte du pistolet pour y étre fondus a haute intensité sous l'effet d’'un
arc électrique de 120 A (Figure 2.5). Le métal est alors fondu dans l'arc et projeté par de I'air
sur la surface du cylindre rotatif (Figure 2.7) sous une pression de 7 bars. Ce procédé difféere
du procédé thermique a flamme du fait qu'il n'emploie aucune source de chaleur extérieure
pour la combustion du fil d'apport.

Courant

i Fil Dépit \ .
%
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&=
|
Guide fil Substrat —»

Air comprimé

Figure 2.5 : Schéma de principe d'un pistolet a arc électrique.

Les particules les plus lourdes ou qui n'ont pas adhéré tombent dans le bac de récupération
par sédimentation. Les plus fines (inférieures a quelques micromeétres) sont aspirées au
sommet de I'enceinte (Figure 2.6).
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Sortie des
fumées

———

Figure 2.7 : Photo de l'intérieur de I'enceinte de Figure 2.8 : Photo du moteur d'alimentation du
métallisation pistolet

Le moteur électrique situé a I'extérieur de I'enceinte (Figure 2.8) permet d’alimenter en
continu le pistolet en matériau d’apport (constitué par les fils d’aluminium et de zinc). Les fils
d’alimentation sont en permanence sous tension mécanique afin de garder la méme vitesse
de défilement afin de garantir une génération stable dans I'enceinte.
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Les conditions de génération sont maintenues constantes dans toutes les expériences. Elles
sont synthétisées sur le tableau ci-aprés.

Tableau 2.1 : Caractéristiques des conditions de génération des fumées de métallisation

Description Unité
Répartition massique des bobines Zn/Al 85/15
Arc électrique Intensité 120 A
référence Zinacor Z851-2.00-SD 300 Lot 191 684
Tension 21 Vv
Pistolet Vitesse fil 587 cm.s™
Débit massique 2,07 gs*
Palimentation air 7 bar
2.3.2. Ensemble cyclone-dépoussiéreur industriel

L'ensemble cyclone-dépoussiéreur constitue les organes terminaux de filtration des fumées
de métallisation avant rejet de l'air épuré dans I'atmosphére. Cet ensemble non instrumenté
traite un débit moyen de 2000 m3.h™. Il est uniquement utilisé en tant qu’organe d’épuration
pour éviter les rejets particulaires dans I'atmosphére.

Le cyclone (Figure 2.9), Torit HR 60, permet de préfiltrer I'aérosol en amont du
dépoussiéreur en éliminant les particules grossiéres par force centrifuge. Ainsi, seule la
partie fine atteint le dépoussiéreur. Son diamétre aérodynamique de coupure est de 1 um.

Le dépoussiéreur terminal, Torit DFO 3-12, présenté sur la Figure 2.10 , est équipé de 6
cartouches plissées nommées média A qui assurent une surface filtrante de 6 x 17,7 m?.
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Figure 2.9 : Photo du cyclone en amont du Figure 2.10 : Photo du dépoussiéreur DFO 3-12
dépoussiéreur DFO 3-12.

Un automate déclenche le cycle de décolmatage du dépoussiéreur a chaque arrét de
filtration soit a la fin de chaque expérience de métallisation. Il s’agit donc d’un décolmatage
off-line, c'est-a-dire avec filtration arrétée. Le décolmatage est prédéfini selon les
recommandations du constructeur et reste constant tout au long de notre étude. Le
dépoussiéreur décolmate étage par étage. Ainsi, le premier étage situé le plus en haut est
décolmaté sous une pression relative d’environ 3,5 bars, puis le second et enfin le troisieme.
Un cycle de décolmatage comprend trois fois cette opération. Chaque décolmatage est donc
établi pour chaque cartouche par trois séries d'a-coups d’air comprimé. La durée d'impulsion
par a-coup est de 100 ms.

L’ensemble des caractéristiques techniques du dépoussiéreur industriel est donnée en
Annexe 1.

2.3.3. Dépoussiéreur pilote

Le second dépoussiéreur dit pilote est situé sur la ligne 5 de prélevement (diamétre 100 mm)
de la conduite principale (diamétre 200 mm). Le modeéle utilisé est le méme que le grand
dépoussiéreur, a savoir le DownFlo® 1-1. Des vues globale et rapprochée sont données
Figure 2.11 et Figure 2.12. Le dépoussiéreur pilote est décrit plus en détail dans le chapitre
5.
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Canalisation

Canalisation
principale

Figure 2.12 : Photo du dépoussiéreur pilote ouvert.
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Deux types de modeles de cartouches ont été mis en ceuvre. Les cartouches proviennent du
méme fournisseur que les dépoussiéreurs. Elles sont préconisées pour la filtration des
effluents gazeux issus du procédé de métallisation. Elles bénéficient toutes les deux d’un
traitement de surface constitué par une couche de nanofibres. Ce traitement est utilisé, selon
le fournisseur, pour améliorer leur efficacité de filtration vis-a-vis des particules
submicroniques et le décolmatage.

Les caractéristiques des cartouches données par le fournisseur sont listées dans le Tableau
2.2.

Tableau 2.2 : Propriétés a I'état neuf des médias filtrants testés

Média Unité Cartouche Cartouche
Ultraweb® Filtraweb®
Désignation A B
Type de média Plissé Plissé
Composition Cellulose Synthétique/verre
Dimensions Hauteur : 67 cm
section ovale : 37 cm, 28 cm
Traitement de surface couche de nanofibres couche de nanofibres
Efficacité a 0,5 um % 99,99 99,99
Grammage G g.m? 114 114
Epaisseur Z mm 0,28 0,56
Surface filtrante par cartouche m? 17,7 8,5
Hauteur de pli mm 38 38
Largeur du pli mm 2,84 6,03
Rapport de plissage - 13,4 6,3

La description technique compléte de ces médias est disponible en Annexe 2.

Le ratio B est défini comme le rapport de la hauteur de pli sur le pas de plissage. Il permet de
caractériser le plissage des médias. Un rapport de pli élevé signifie une surface de filtration
plus importante & nombre de plis et pas de plissage égaux.

Nous notons que la hauteur de pli des cartouches de 38 mm est différente des 50 mm
utilisés habituellement sur les cartouches standards. Cette diminution de hauteur de plis a
pour effet d’augmenter la rigidité du média et ainsi diminuer la déformation de la cartouche.
L’incrustation de la poussiére doit étre, selon le fournisseur, réduite et donc simplifier le
décolmatage.

Les Figure 2.13 et Figure 2.14 présentent des vues macroscopiques des cartouches testées.
Les deux cartouches utilisent la méme technologie nanofibre. Seuls les clichés du média A
pris au microscope électronique a balayage sont présentés ici (Figure 2.15 et Figure 2.16).
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Figure 2.13 : Photo du média A

Figure 2.16 : Vue amont au microscope a balayage du média A
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Le dépoussiéreur pilote est équipé d’'un ventilateur en aval afin d’extraire une partie de
I'aérosol de la canalisation principale. Le débit du dépoussiéreur est de I'ordre de 300 m®.h™.
Ce débit est mesuré soit au centre de la conduite secondaire par un tube de Pitot, soit par un
débitmeétre a turbine.

Les cycles de colmatage/décolmatage sont contrélés et ajustables par un automate. Les
variables ajustables sont :

- La durée d’'impulsion de I'a-coup de pression.
Elle correspond au temps d’ouverture de I'électrovanne donnant sur le réseau
d’air comprimé. Cette valeur est généralement fixée a 100 ms, valeur utilisée
classiguement en milieu industriel.

- Le nombre d’impulsions

- Le temps entre les impulsions

- La perte de charge consigne pour laquelle le décolmatage est déclenché.
La variation de ce paramétre nous permet de tester différentes valeurs de
consigne. Nous pouvons notamment déterminer linfluence ou non de cette
variable sur I'efficacité du décolmatage.

- Déclenchement manuel ou automatique.
En plus de la valeur de perte de charge consigne, la séquence de décolmatage
peut étre déclenchée manuellement. Nous pouvons donc déclencher un
décolmatage de type online (filtration maintenue pendant le décolmatage) ou
offline (filtration arrétée pendant le décolmatage).

2.4. Conclusion

Ce chapitre avait pour objectif de présenter le banc « Métallisation » qui a été congu
spécifiguement pour répondre a la problématique posée par la filtration des fumées de
métallisation. Ainsi, ce banc va nous permettre d'étudier les fumées de métallisation en tant
gu'aérosol ou dépot et les cycles de colmatage/décolmatages des médias filtrants.

Différentes lignes d’études sont implantées sur la canalisation principale pour répondre a
cette problématique : suivi de la concentration massique, analyse granulométrique,
caractérisation des fumées, étude du colmatage, étude des cycles de
colmatage/décolmatage. Chaque ligne sera spécifiguement exposée dans le chapitre
approprié.

Dans le chapitre suivant, nous caractériserons les fumées produites par le banc en termes
de nature chimique, distribution granulométrique et de structure.
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Ce chapitre est consacré a la caractérisation des fumées de métallisation en termes de
distribution granulométrique et morphologie. Des observations au MET (Microscope
Electronique & Transmission) ont mis en évidence la nature nanostructurée de la fraction fine
de ces particules. Or caractériser une particule par sa taille demeure toujours problématique
lorsque la forme de cette derniere est trés éloignée d’une sphére. Nous définirons donc dans
un premier temps la notion de diamétre équivalent et nous nous focaliserons sur deux
diamétres équivalents (le diametre en mobilité électrique et le diamétre aérodynamique) et
les relations entre ces diamétres au travers d'un facteur de forme dynamique qui tient
compte de l'interaction de la particule avec le milieu environnant.

Dans un deuxieme temps, nous développerons une technique relevée dans la littérature : le
tandem DMA-ELPI. Cette méthode consiste a remonter a la masse volumique effective des
agglomérats par détermination du diamétre aérodynamique d’'une particule préalablement
sélectionnée selon son diamétre en mobilité électrique. Une grande partie de ce travail a
consisté a mettre au point ce couplage et a valider la méthode sur des aérosols « modeles»
avant de I'appliquer aux fumées de métallisation. La connaissance de la masse volumique
effective va nous permettre de remonter a une dimension fractale des agglomérats.

3.1. Taille d’'une particule

3.1.1. Diamétres équivalents

La métrologie est essentielle lorsqu’on s’intéresse aux nanoparticules. En effet, les particules
constituant les fumées de métallisation sont formées par condensation des vapeurs
métalliqgues. Les nanoparticules s’agglomeérent trés rapidement (Lucas et al., 2009) pour
former des agrégats dont la taille est comprise entre quelques dizaines a quelques centaines
de nanometres. Ainsi, les particules sont loin de constituer une sphere idéale et deux
appareils de mesure utilisant des propriétés différentes d’'une méme nanoparticule ne
renvoient pas le méme diametre. C’est pourquoi de nombreux diameétres dits équivalents
existent dans la littérature pour caractériser des particules qu’elles soient agglomérées ou
non. Ces diametres équivalents visent & ramener la particule & une sphere idéale. La figure
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suivante, extraite de la thése de F.X Ouf (Ouf, 2006) représente ces différents diametres sur
un regroupement de nanoparticules.

dagg : diameétre de I'agglomérat/agrégat
dy:  diametre de giration
dm: diametre de mobilité électrique

dev:  diametre équivalent en volume

d,:  diamétre aérodynamique

dpp

Figure 3.1 : Diametres équivalents utilisés pour les dpp . diamétre de particule primaire
agglomérats de nanoparticules

Ainsi, utiliser un diameétre équivalent consiste a assimiler une particule quelconque a une
sphére parfaite de diametre représentatif de la propriété a reproduire (vitesse de chute,
volume, masse, mobilité électrique, ...). La Figure 3.2 exprime, par exemple, le volume d’'une
particule quelconque a gauche et la sphére équivalente associée de méme propriété, c’est-

a-dire de méme volume, a droite.

Volume V Volume V

A==
Y___>>

Diametre équivalent
en volume d,,

Figure 3.2 : lllustration du diamétre équivalent en volume d'une particule.

3.1.1.1. Diamétre de mobilité électrique

Le diametre de mobilité électrique d’'une particule, noté d., est le diamétre de la sphere qui
posséde la méme vitesse de déplacement dans un champ électrique constant que la
particule considérée et possédant une seule charge élémentaire (Flagan, 2001). Cette
vitesse de déplacement, caractérisée par la mobilité électrique Z qui s’exprime en m>.V*'.s™,
est définie par :
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3.1 - Taille d’une particule

pecu(d,)
= Srad. d’" (3.1)
g m

avec p le nombre de charges élémentaires portées par la particule (C), e, la charge
élémentaire (1,6.10™ C), Cu le coefficient de Cunningham (Cunningham, 1910) défini en
lexique (-), Hq! la viscosité dynamique du gaz (Pa.s) et d,, le diameétre de mobilité électrique

de la particule (m).
Le diametre de mobilité électrique d,, correspond a I'équivalence :

Cu(dp) _ Cu(dy)
dy,  dp

Z(dy) = Z(dy) & (3.2)

avec d,, le diamétre de la particule (m).

Nous utiliserons ce diametre pour qualifier la propriété électrique d'une particule. Ce
diamétre est mesuré notamment par ["appareil SMPS que nous décrivons un peu plus tard
dans ce chapitre.

3.1.1.2. Diamétre aérodynamique

Le diamétre aérodynamique d, est le diametre de la sphere de masse volumique py égale a
1000 kg.m™ qui posseéde la méme vitesse de chute terminale Vrs que la particule considérée
de masse volumique p,. Soit (Renoux & Boulaud, 1998),

Vrs(dy) = Cu(dy) d,° pp = Culdy) do® po (3.3)

Le diamétre aérodynamique d, s’exprime donc en fonction de d, selon :

_ Cu(dp) Py
= [ C@r o9

Ce diametre est utilisé dans des appareils basés sur I'impaction tels que les impacteurs en
cascade DLPI, 'ELPI ou encore I'impacteur Andersen.

1 La viscosité dynamique Hg est définie en lexique.
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Chapitre 3 —Caractérisation des fumées

3.1.2. Relation entre les diamétres équivalents

3.1.2.1. Facteur de forme dynamique

La force de trainée d'une particule quelconque differe de celle d’'une sphére de méme
volume. Cette différence est prise en compte par le facteur de forme dynamique x. En effet,
la force de trainée d’'une particule dépend du régime dans laquelle elle évolue. En régime
continu (Kn<<1), la force de trainée d’'une particule sphérique de diametre d, s’écrit :

Farag =3mpgU; d, (3.5)

avec U,, la vitesse interstitielle de la particule.

Dans les autres régimes de transition et moléculaire, la force de trainée doit étre corrigée
pour tenir compte du fait que cette force diminue lorsque la vitesse relative du gaz au niveau
de la surface de la particules n’est plus nulle (Hinds, 1999). Cette correction est réalisée par
le coefficient de Cunningham.

La force de trainée sur une particule sphérique s’écrit alors :

3mpgyUid,

Farag = Cu(d) (3.6)

Dans le cas de particules non sphériques, un facteur de correction dépendant de la
morphologie de l'agglomérat est ajouté pour considérer la forme de la particule dans
'équation (3.6). Ce facteur, appelé facteur de forme dynamique ¥, est défini comme le
rapport de la force de trainée de la particule considérée F° sur le force de trainée F' d'une
sphére de volume équivalent de diamétre d., et de méme vitesse (Fuchs, 1964; Hinds,
1999).

_ Fgrag 3.7
X = Fev ( " )
drag

Le facteur de forme dynamique x est toujours strictement supérieur a 1 a I'exception d'une
particule sphérique ou il égale 1. Ainsi, la force de trainée pour une particule non sphérique
s'écrit quel que soit le régime :

_ 37TugUiXdev

Fdrag - Cu(dev) — (3.8)

Le facteur de forme dynamique x est trés dépendant de la forme de la particule. Ainsi pour
des agglomérats compacts, x est dépendant de la porosité de I'agglomérat mais trés peu du
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3.1 - Taille d’une particule

nombre de particules primaires composant la particule (Brockmann & Rader, 1990). De plus,
le facteur de forme dynamique diminue lorsque la température augmente (Bau, 2008; Kim,
Wang, Emery, et al., 2009; Mocho & Ouf, 2011). L’agglomérat devient en effet plus compact.
Sa forme se rapproche donc d’'une sphere.

Les valeurs du facteur de forme dynamique x disponibles dans Tableau 3.1 montre que ce
dernier varie habituellement entre 1 et 2. Il convient de noter que des auteurs ont travaillé
plus récemment sur des agglomérats beaucoup plus denses que les agglomérats de sel

(Kim, Wang, Emery, et al., 2009) et trouvent des valeurs entre 1 et 4.

Tableau 3.1 : Valeurs de facteur de forme dynamique dans la littérature

Auteur Particule X Commentaire
(Horvath, 1974) - 1,08 dyp=200-300 nm
(Koui‘;‘;"’é)et al. ; 1,12 dpy=120-150 nm

, . 1,03 d, =160 nm
Sulfate d'ammonium 1.07 d,. =500 nm
(Zelenyuk et al., Sel NaCl sphérique 1,02
2006) Sel NaCl cubique 1,06 41,17 Morphologie modifiée
Sel NaCl agglomérés 13414 par un four
compact
. R Morphologie modifiée
(Wang et al., 2010) Agglomérats NaCl 1,02a41,26 -y
par humidité
o5 Température
’ ambiante a 100 nm
4 Température
ambiante a 300 nm
11 Température de
(Kim, Wang, Emery, Agglomérats d'argent ’ 200°C a 100 nm
et al., 2009) 5 Température de
200°C a 200 nm
1 Température de
600°C a 50 nm
11 Température de
’ 600°C a 100 nm
5 dn =200 nm — D; =
_ _ 2,31 - ks = 1,07
Suies de diesel : d. = 750 nm — D; =
. 2,31 - ks =1,07
(Shapiro et al., 2012) . d.. = 200 nm — D; =
Suies incendies | 1,98 ks = 1,13
43 dn =750 nm - D; =
’ 1,98 — ks =1,13
(DeCarlo et al. 2004) Spheres polystyréne 11a1,2

latex
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Des travaux de Wang (Wang & Sorensen, 1999) sur le lien entre diamétre de mobilité
électrique et diameétre de giration pour des agrégats de dimension fractale Df = 1,75 selon
différents régimes ont été repris par Baron (Baron et al., 2001). Ce dernier montre alors que
le facteur de forme dynamique x peut étre estimé a partir du nombre de particules primaires
Npp constituant I'agrégat. Okuyama (Okuyama et al., 1981) avait déja montré des choses
similaires pour des agglomérats de moins de 25 particules primaires.

xX= N&’,ﬂ pour N, < 60 (3.9

X = 0,6 Ny?* pour Ny, > 60 (3.10)

Toutefois, il a également été mis en évidence que le facteur de forme dynamique dépend de
I'orientation de I'agglomérat (Kousaka et al., 1996; Binder et al., 2006, 2009). Ainsi, Binder
(Binder et al., 2006) ont observé une variation de jusqu'a 20 % du facteur de forme
dynamique pour des particules dont la dimension fractale vaut 1,85.

Ainsi, Le facteur de forme dynamique est une information précise sur la morphologie de la
particule qu’elle soit agglomérat ou non. Il témoigne de la non sphéricité de la particule
étudiée. En plus de cette information morphologique, le facteur de forme dynamique
intervient lors du passage d’'un diamétre équivalent a un autre.

3.1.2.2. Lien avec le diamétre équivalent en volume

Les diamétres équivalents décrits plus haut sont bien entendus liés entre eux (DeCarlo et al.,
2004) et plus particulierement au diametre équivalent au volume de,.

Le diamétre de mobilité électrique de la particule est directement lié au diametre équivalent
en volume de, par la relation :

_ Cu(dn)

dm—m)( ev

(3.11)

Pour des particules sphériques de diamétre d, portant une seule charge, nous avons
égalité :

Dans le cas contraire, comme le coefficient de Cunningham augmente lorsque le diametre
de la particule diminue (DeCarlo et al., 2004),

dpy > dgy (3.13)
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La Figure 3.3 représente le cas d'une particule de diametre sphérique de mobilité électrique
100 nm et portant 2 charges élémentaires. La particule équivalente en termes de mobilité
électrigue, c’est-a-dire la sphere ne portant qu’'une seule charge élémentaire mais présentant
les mémes propriétés électriques que la particule considérée possede un diamétre de 68
nm. En effet, & nombre de charge égal, une particule sera d’'autant plus facilement déviée
dans un champ électrique qu’elle sera petite.

9P
T .
%)
Cy e

Diameétre de particule d, = d,, = 100 nm

. Slectri 3
Nombre de charge IN| =2 Diametre électrique d,, =68 nm

Nombre de charge |N| =1

Figure 3.3 : lllustration du diamétre de mobilité électrique d'une particule.

Le diamétre aérodynamique est quant a lui lié au diametre équivalent en volume d., de la
particule. Leur relation est donnée par Hinds (Hinds, 1999) :

1pp Cu(dey)
X Po Cu(dy)

(3.14)

3.1.2.3. Synthese

D’'une maniere générale, pour passer d'un diamétre équivalent dy a un diamétre équivalent
dy, il est nécessaire de passer par le diamétre équivalent en volume d., par le jeu
d’équations suivant (DeCarlo et al., 2004).

_ Cu(dm)
m = Culdey) X Qey (3.15)
1
da - dev _p_pcu(dev_) (3.16)
X po Cu(dq)

L’intervention du coefficient de Cunningham appliqué au diamétre équivalent recherché dy
est un inconvénient dans la détermination de dy. Il est donc nécessaire de procéder par
itération pour résoudre ces équations.
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3.1.3. Caractéristiques d’'un agglomérat

Les diameétres équivalents caractérisent n‘importe quel type de particule et peuvent fournir
des informations tres intéressantes sur I'aérosol, comme par exemple son facteur de forme,
ou sur le regroupement de particules entre elles.

Ce regroupement est appelé agrégat ou agglomérat selon les forces de liaisons fortes ou
faibles mises en jeu (Aitken et al., 2004). En effet, les particules dites agglomérées sont
maintenues ensemble par des liaisons de faible intensité telle que la force de Van Der
Waals. Les points de contacts physiques sont alors limités. Dans ce cas, la surface
développée par la particule est considérée comme étant la somme des surfaces de chacune
des particules primaires composant la particule. Une désagglomération des particules est
envisageable si I'énergie fournie est suffisante.

Dans le cas d'un agrégat, les particules sont unies par des liaisons plus importantes telles
gue des liaisons covalentes comme lors d’'une fusion partielle de particules primaires. Les
particules ne peuvent étre dissociées les unes des autres ou alors sous un co(t énergétique
trés élevé. La surface développée par la particule ne peut pas étre approximée a la somme
des surfaces de chacune des particules primaires composant la particule.

Quel que soit le regroupement des particules primaires, des paramétres supplémentaires
sont disponibles pour caractériser ce regroupement de particules primaires.

3.1.4. Dimension fractale

La notion de dimension fractale D; également appelée dimension de Hausdorff a été
introduite par le mathématicien Benoit Mandelbrot (Mandelbrot, 1967, 1983). Ce paramétre
s’applique dans le cas d’agglomérat ou d’agrégat. La dimension fractale D; permet de lier un
nombre de particules primaires N,, composant l'agglomérat a la taille de ces éléments
primaires (Bonczyk & Hall, 1991) :

dy\”’
N, = kg <_> (3.17)

dPP

avec dq, le diametre de giration décrit au chapitre 4 et ks, un préefacteur fractal. d, et Dy
peuvent étre déterminés par des techniques de diffraction statique et dynamique de la
lumiére (Wang & Sorensen, 1999; Sorensen, 2001) ou encore l'analyse de clichés : box
counting (uniqguement pour la dimension fractale) (Foroutan-pour et al., 1999; Lee & Hsieh,
2010; Kanniah et al., 2012) ou encore I'analyse du rayon de giration.

Ce paramétre, compris entre 1 et 3, renseigne sur la structure géométrique et morphologique
de I'agglomérat dans I'espace. Il est trés utilisé dans le cas de particules nanostructurées
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c’est-a-dire issues d’'une agglomération de particules primaires. Ainsi, un agglomérat de
structure linéaire possédera une dimension fractale de 1 alors qu'un agglomérat compact,
c'est-a-dire replié sur lui-méme, aura une dimension fractale proche de 3 (Figure 3.4).

Figure 3.4 : lllustration de morphologie d’agrégats de dimensions fractales différentes (Ouf, 2006)

Dans la pratique, en raison du grand nombre de clichés nécessaire a sa détermination, le
diamétre de giration est souvent remplacé par les diametres équivalents aérodynamique d,
et mobilité électrique dy,. La dimension fractale Dy, lie alors la masse de I'agglomérat m,gq &
son diametre de mobilité électrique dy, par la relation :

dp \PTm
Magg :kfm @ (318)
Ou encore
dpy \ I
pp

avec kn, et ki, des préfacteurs liés par (Shapiro et al., 2012) :

6k
oy = —2 (3.20)
T Pplpp

La masse de l'agglomérat peut également étre exprimée en fonction du diametre
aérodynamique de I'agglomérat.

o\
Magg = kpr <ﬁ> (3.21)

avec d,, le diamétre aérodynamique de la particule en régime moléculaire (Kn > 10).

37



Chapitre 3 —Caractérisation des fumées

De nombreux auteurs (Koyll, Faeth, et al., 1995; Park, Kittelson, Zachariah, et al., 2004;
Chandler et al., 2007) ont tenté de relier ces différentes dimensions fractales et chercher des
conditions pour pouvoir les confondre. Chandler (Chandler et al., 2007) suppose Dy, = Dy
D’autres auteurs (Schmidt-Ott et al., 1990; Slowik et al., 2004; Van Gulijk et al., 2004)
supposent que lorsque Df > 2, alors Dy, = Ds quel que soit le régime de I'écoulement.

Par la suite, Nous suivrons la démarche adoptée par ces auteurs et considérerons que
toutes les dimensions fractales explicitées préecédemment sont égales.

3.1.5. Principaux montages de détermination des
propriétés des particules

Le Tableau 3.2 partiellement issu des travaux de Shapiro (Shapiro et al., 2012) synthétise
les principales techniques utilisées pour déterminer les propriétés des particules. Notons que
dans la littérature, la différence entre les grandeurs fractales décrites précédemment
mesurée n’est pas systématiquement faite.

Tableau 3.2 : Principaux montages de détermination des propriétés des particules. pe : masse volumique
effective ; Dy : dimension fractale, dyp : diametre de particule primaire, L : longueur maximale projetée de
I'agglomérat/agrégat.

Détermination Détermination

Technique Auteurs directe indirecte
Differential Mobility Analyzer (Park et al., 2003;
(DMA) Pagels et al., 2000;
+ ag-e sea ..’ L dma magg Xs daa dew Pe ; Df
Aerosol Particle Mass Shin, 2009; Shin,
Wang, et al., 2010)
analyzer (APM)
DMA (Kelly & McMurry,
+ 1992; Ristimaki et al., d- d ‘D d
LPI/ELPI (Electrical Low 2002; Van Gulijk et al., m e Pe Li X» ev
Pressure Impactor) 2004)
D':L/IA (Rogak et al., 1993;
Transmission Electronic Pﬁgmﬁgtelggghf Gm, dg, Ao, L Dry X, dev
Microscopy (TEM) Y,
Static Light Scattering (SLS)
+ (Wang & Sorensen, d- d D
Dynamic Light Scattering 1999) m g f
(DLS)
(Slowik et al., 2004,
D':L/IA 2007; Katrib et al.,
2005; Schneider et al., dm, da Pe ; Df, X, ey
Aerosol MazZsMSS[;ectrometer 2006 Zelenyuk et al.,
2006)
SMPS
+ (Van Gulijk et al., 2004) dm, da Pe ; D, X, ey
ELPI
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3.1 - Taille d’une particule

Une technique trés répandue pour mesurer la dimension fractale est la combinaison des
propriétés électrigue et aérodynamique de I'agglomérat. Ces deux diametres équivalents
permettent d’obtenir une masse volumique de la particule en fonction de son diamétre de
mobilité électrique. Cette masse volumique est appelée masse volumique effective p.. Son
évolution donne acceés a la dimension fractale D; que nous recherchons pour caractériser les
agglomérats contenus dans les fumées de métallisation.

Plusieurs types de masse volumique peuvent étre rencontrés dans la littérature. Avant
d’aborder plus en détail le protocole utilisé pour déterminer la dimension fractale, rappelons
ces notions.

3.1.6. Masse volumique de 'agglomérat.

Plusieurs types de masses volumiques existent et participent a la caractérisation de
'aérosol. Cette section récapitule brievement les masses volumiques les plus utilisées en
deux sections : celles représentant un parameétre physique et celles permettant de lier une
grandeur de I'agglomérat tel que sa masse a un diametre équivalent.

3.1.6.1. Paramétre physique

3.16.1.1 Masse volumique réellepm

La masse volumique du matériau (material density en anglais) est définie comme le rapport
entre la masse d’une particule m, et son volume « réel » constitué par le matériau solide Vy,
(material volume).

p m

_My . My

(3.22)

avec dn, diamétre équivalent en masse. Cette définition ne tient pas compte des vides
internes des particules primaires.

3.1.6.1.2 Masse volumique particulairep,

La masse volumique particulaire correspond a la masse volumique moyenne du matériau
compte tenu des vides internes. Le volume de la particule V, est alors considéré comme la
somme du volume occupé par de la matiére et du volume occupé par les vides internes :

Vp = Vin + Wides internes (3.23)

La masse volumique p, s’écrit alors :
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m m

P _ p
- T 73
VP gdev

Pp = (3.24)

Dans le cas de particules sphériques, dey =0ne, SiNON, de, > dme €t dONc p, < pm (Baron &
Willeke, 2001).

Dans notre cas, les diameétres des particules rencontrées sont supposés suffisamment petits
pour considérer gu’il 'y a pas de vide interne dans les particules primaires. Les vues au
microscope montrent des agglomérats ouverts. Nous pouvons donc considérer pour les
particules que

Vo = Vin (3.25)

Il en decoule I'hypothese d’égalité entre la masse volumique de la particule p, et la masse
volumique de la particule primaire pyp,

Pp = Pm = Ppp (3.26)

3.1.6.2. Paramétre non physique

Nous ne traiterons ici que de la masse volumique effective p. que nous utiliserons
grandement par la suite. Cette masse volumique effective est largement utilisée dans le cas
d'agglomérats fractals.

La masse volumique effective représente la masse volumique qu’aurait une sphére de
diameétre d,, pour avoir la méme masse m, que la particule considérée. En d’autres termes,
Pe €st la masse volumique de la particule exprimée en fonction de son diamétre de mobilité
électrique dn,.. Elle est la grandeur qui permet de relier le diametre de mobilité électrique d’'un
agglomérat d, & sa masse Mygyg.

Soit,

T 3
Magg = 6 Pe din (3.27)

En combinant les relations (3.24) et (3.27), il vient

dev)’
pe =0y (2) (3.28)
m
dg X)3 <,00>2
- Fo (3.29)

Pe €st plus communément écrite sous la forme (Hinds, 1999) :
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3.1 - Taille d’une particule

_ Cu(dy) dg”

—_~a’a 3.30
Cu(dm) dm2 Po ( )

e

Nous pouvons remarquer que p. = pp pour des particules sphériques. Dans le cas contraire,
Pe < pp. Cette définition fait appel uniquement a la morphologie extérieure de la particule,
c’est-a-dire que cette définition permet d’estimer le volume de vide entre I'enveloppe qui
constitue la partie matérielle de la particule et I'enveloppe sphérique de la particule
équivalente de diameétre d,,. En d’autres termes, p. ne tient pas compte des vides internes de
la particule.

Sa détermination est généralement obtenue soit en combinant des mesures de masse
(Aerosol Particle Mass (APM), Tapered Element Oscillating Microbalance (TEOM)) et de
mobilité électrique (Differential Mobility Analyser (DMA), Scanning Mobility Particle Sizer
(SMPS)) paralléle ou en série, soit par la mesure en série soit en parallele des diamétres de
mobilité électrique d,, par un DMA et du diamétre aérodynamique d, par un Electrical Low
Pressure Impactor (ELPI) (Zelenyuk et al., 2006; Lee et al., 2009; Shapiro et al., 2012).
Parmi les méthodes les plus employées, nous pouvons citer :

- Couplage DMA-ELPI (Ristimaki et al., 2002; Lee & Kramer, 2004; Maricq & Xu,
2004; Van Gulijk et al., 2004; Virtanen et al., 2004; Maricq et al., 2006; Ouf, 2006)

- Couplage DMA-APM (Kelly & McMurry, 1992; Hering & Stolzenburg, 1995;
McMurry et al., 2002; Park, Kittelson, & McMurry, 2004; Park, Kittelson,
Zachariah, et al., 2004; Ku & Maynard, 2006; Lall et al., 2008; Kim, Wang, Emery,
et al., 2009; Shin et al., 2009; Shin, Mulholland, et al., 2010)

- Analyse de clichés en microscopie électronique a transmission (Ouf, 2006)

D'aprés certains auteurs (Schmidt-Ott et al., 1990; Skillas et al., 1998), la masse de
'agglomérat fractal est liée a son diamétre de mobilité électrique d., et sa dimension fractale
Ds par la relation :

Magg % dm”f (3.31)

En intégrant cette équation, plusieurs auteurs (Virtanen et al.,, 2002, 2004; Maricq & Xu,
2004) montrent que la masse volumique effective p. est liee au diametre de mobilité
électrique par

po o d, r3 (3.32)

Cette derniére relation sera essentielle dans la détermination de la dimension fractale des
agglomérats. L'évolution de la masse volumique effective nous permettra de déterminer la
dimension fractale.
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3.2. Méthodes de prélevement

3.2.1. Description de la ligne de prélévement 2

Parmi les différentes lignes de prélevement présentées au chapitre 2, la ligne 2 est utilisée
pour prélever et analyser I'aérosol transporté en conduit. Une sonde de prélevement placée
au centre de la canalisation principale permet d’échantillonner I'aérosol. Deux configurations
ont été utilisées au cours de notre travail (Figure 3.5) : une premiere pour déterminer la
granulométrie de I'aérosol et une seconde pour les observations au Microscope Electronique
a Transmission (MET) et mesures en ligne de certaines propriétés de I'aérosol. Le diamétre
des canalisations utilisées dans les deux configurations est de 200 mm.

Canalisation principale Canalisation principale
A
Differential
\ J \ A Y \ J Mobility
Impacteur en Electrical Low Scanning Analyser
cascade Pressure Mobility (DMA)
Marple ou Impactor Particle Sizer Cassette MET
DLPI (ELP) (SMPS) Electrical Low
Pressure
Impactor
(ELPI)

<) ) ) <)

Figure 3.5 : Schéma détaillé de la ligne 2

Dans la premiére configuration, la ligne de préléevement est subdivisée en trois lignes
paralleles. Chaque ligne comprend un granulometre. La premiere ligne contient I'impacteur
en cascade Andersen Marple 298 (8 étages, gamme 0,3 & 21 um). Elle est équipée d’un col
sonique et d’une pompe (2 L.min?) en aval de l'impacteur afin de réguler le débit de
prélevement. Ce granulometre donne des mesures hors ligne par méthode gravimétrique. A
la fin de I'échantillonnage, les différents plateaux composant l'impacteur sont pesés et
permettent d’obtenir la concentration massique de particules en fonction de leur diametre
aérodynamique.

Les granulométres Electrical Low Pressure Impactor (ELPI) et Scanning Mobility Particle
Sizer (SMPS) utilisés sur les deux autres lignes donnent a l'instar du précédent granulometre
des mesures en ligne. Ces deux granulometres disposent chacun de leur propre pompe

42



3.2 - Méthodes de prélevement

régulée. lls fournissent des concentrations numériques en fonction du diametre
aérodynamique pour 'ELPI et du diamétre de mobilité électrique pour le SMPS.

La seconde configuration est utilisée pour échantillonner sur cassette destinée a la
microscopie et déduire des propriétés « en vol » de I'aérosol telles que la masse volumique
effective, la dimension fractale ou le facteur de forme dynamique. Dans le cas de
prélevement pour la microscopie, la cassette est équipée en aval d’'un col sonique et d'une
pompe a air tout comme limpacteur Andersen Marple 298. La seconde branche de
prélevement utilisée pour les mesures des propriétés en ligne est composée d'un DMA
(Differential Mobility Analyser) de type Vienna (Grimm SMPS +C) en série avec un ELPI. Le
principe de cette branche est de combiner les propriétés électriques via le DMA et
aérodynamiques via I'ELPI de l'aérosol afin d’accéder a des données telles que la masse
volumique effective pe qui nous permettra de déduire le facteur de forme dynamique x et la
dimension fractale Dx.

Nous allons a présent décrire les différents appareils utilisés pour caractériser les fumées de
métallisation : le DLPI, 'ELPI et le SMPS.

3.2.2. DLPI

Le Dekati® Low Pressure Impactor (DLPI) est un granulométre de type impacteur en
cascade a basse pression qui utilise les propriétés aérodynamiques des particules pour les
séparer en 14 différentes classes. Chaque classe étant représentée par un plateau
d’'impaction. Sa gamme de mesure est trés large et va de 30 nm a 50 um (données
techniques DEKATI). Le débit de prélévement de 10 L.min? est assuré par une pompe
située en aval de I'appareil.

Des filtres de collecte de 25 mm sur les plateaux d’'impaction collectent les particules au
cours de la mesure. Les pesées des filtres avant et aprés échantillonnage permettent
d’obtenir la distribution gravimétrique des particules. L’inconvénient du DLPI est que la
mesure est différée dans le temps. Il faut donc attendre la fin de I'échantillonnage et des
différentes pesées pour avoir un résultat.

3.2.3. ELPI
3.2.3.1. Principe

L’Electrical Low Pressure Impactor (ELPI) est un DLPI auquel a été rajouté un chargeur
Corona. Il charge également les particules avant classification afin d’étre en mesure de les
comptabiliser. Le fonctionnement de I'ELPI peut étre scindé en deux parties : la charge des
particules puis leur répartition par classe aérodynamique, sur différents plateaux ou elles
sont comptées globalement par la mesure du courant induit avec des électrometres
(Keskinen et al., 1992).

Le temps d’échantillonnage est trés court, de I'ordre de 1 s. Comme le DLPI, sa gamme de
mesure est trés large et va de 28 nm a 10 pm (données techniques DEKATI) en
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configuration normale et jusqu'a 7 nm en configuration « electrical filter stage ». Les
caractéristiques détaillées de I'ELPI sont données en Annexe 3.

La Figure 3.6 représente ces étapes.

\
5 kv —— _
400 V 7 | Charge des particules
Electrometres |
i : @ ;i Etage 13
..(_.___’xxxﬁs— plateau d'impaction |
Etage 12
. | Impactionsur les
i \ differents plateaux en
f | fonction du diametre
i aérodynamique
5 Etage 1

pompe a vide

Figure 3.6 : Principe de I'Electrical Low Pressure Impactor

La premiere étape est la charge des particules entrantes par effet couronne a l'aide d’'une
électrode chargée positivement a 5000 V. Les ions superflus, c’est-a-dire qui ne s’attachent
pas aux particules de I'aérosol sont éliminés par un piége a ions de 400 V. La seconde étape
est la répartition des particules selon leur diametre aérodynamique sur les 13 plateaux
d’'impaction. En percutant le plateau d’'impaction, les particules chargées vont induire un
courant sur le plateau, courant mesuré par un électrometre. Le seuil de détection de I'ELPI
se situe a 5-10 fA par plateau. La mesure du courant par plateau permet, & partir de la loi de
charge de I'appareil, de remonter au nombre de particules globales sur le plateau (Keskinen
et al.,, 1992). L'ensemble des plateaux fournit la distribution de l'aérosol sous forme
d’histogramme. Le plateau 13 n'étant pas équipé d'électrométre, 'ELPI fournit donc 12
points de mesures. Le débit de référence de 'ELPI est de 10 L.min™.

3.2.3.2. Loi de charge

Les mécanismes et équations mis en jeu dans I'ELPI sont décrits par Marjaméki (Marjamaki
et al., 2000, 2005; Virtanen et al., 2001).
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Lors de leur entrée dans I'ELPI, les particules sont chargées en vue de pouvoir mesurer un
courant induit sur les plateaux d’'impaction. Pour ce faire, I'air est ionisé par effet couronne
sous une tension de 5000 V. L'efficacité de charge E., dépend de la pénétration des
particules P+, de leur charge globale nt et du débit Q, circulant dans I'ELPI (3.33).

Ecp =PrnreQ, (3.33)

La connaissance de l'efficacité de charge E., permet de recalculer & partir du courant
mesuré sur les plateaux la concentration numérique des particules Cy sous certaines
hypotheses.

Moisio (Moisio et al., 1999) a déterminé expérimentalement une expression de I'efficacité
globale de charge E., du chargeur avec des particules de chlorure de sodium et des sphéres
de latex. Elle vaut alors :

p
L 4,48 (d,,) %% pour d,,, < 0,095
< % 1,293 (d,,) 3895 pour 0,095 < d,, < 1,196 (3.34)
21,3529 (d,,) 11308 pour d,,, > 1,196
\

avec Q,, le débit d’aspiration réel (9,5 L.min™ dans notre cas) et Q, le débit d’aspiration de
référence de 'ELPI (10 L.min™) et d,, en um. Le logiciel de calcul ELPIVI vendu avec I'ELPI
utilise ce jeu d’équations.

La Figure 3.7 illustre I'efficacité de charge E¢ en fonction du diamétre de mobilité électrique
dm.
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Figure 3.7 : Efficacité de charge E¢, du chargeur corona de I'ELPI en fonction du diameétre de mobilité électrique
des particules

Notons que ce jeu d’équation a été déterminé pour des particules sphériques et cubiques de
références. Unger (Unger et al.,, 2004) a constaté que cette loi ne s’applique pas pour les
aérosols cubiques. Ce résultat est cohérent avec les travaux de Oh (Oh et al., 2004) qui
montrent qu’'un agrégat de faible dimension fractale pouvait porter jusqu’a 30 % de charges
de plus que des particules compactes. Une récente publication de Ouf (Ouf & Sillon, 2009)
remet en cause l'efficacité de charge pour des particules fractales. Ces auteurs ont en effet
observé une efficacité de charge plus élevée pour des particules fractales que pour des
particules de référence (sphériques ou cubiques). lls déterminent ainsi une efficacité de
charge Pt n; pour les particules fractales dans le mode « trap on » de 'ELPI. Ouf préconise
I'utilisation du diameétre de charge électrique equivalente dq,. plutét que le diametre de
mobilité électrique d,. Ces deux diameétres sont liés selon Rogak (Rogak & Flagan, 1992) :

3.2.3.3. Détermination de la distribution en nombre

A la sortie du chargeur, les particules entrent dans zone d’'impaction de I'ELPI ou elles sont
réparties sur les différents plateaux selon leurs diamétres aérodynamiques respectifs. Quatre
mécanismes de collecte entrent en jeu dans cette partie :

- Impaction (mécanisme majoritaire)
- Interception

- Diffusion

- Force image

- Space-charging
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Ces mécanismes de collecte sont expliqués plus en détail en Annexe 7. La mesure du
courant | par plateau est liée au nombre de particules présentes sur le plateau. Ainsi, il est
possible a partir de la loi de charge de I'appareil de remonter a la concentration en nombre
de particules Cy par I'équation.

I'= Ecp(dm) Cn(dm) (3.36)

Les hypothéses sous-jacentes pour recalculer la concentration numérique a partir du courant
global mesuré sur le plateau sont :

- Particule unitaire.

- Particule sphérique. En effet, dans ce cas les diamétres aérodynamique d, et de
mobilité électrique d,, sont égaux.

- Particule pleine c’est-a-dire pas de vide interne au sein de la particule.

La connaissance supplémentaire de la masse volumique de la particule p, permet de
calculer la distribution massique de I'aérosol.

3.2.4. SMPS

3.2.4.1. Principe

Le Scanning Mobility Particle Sizer (SMPS) (Wang & Flagan, 1990) est un ensemble de
deux appareils distincts utilisés en série :

- le DMA (Differential Mobility Analyser) qui permet de sélectionner des particules
de mobilité électrique Z donnée.

- le Compteur & Noyaux de Condensation (CNC) assurant le comptage des
particules précédemment sélectionnées par le DMA.

Le SMPS permet de déterminer la granulométrie d’'un aérosol selon le diametre de mobilité
électrique d,. Sa gamme de mesure s'étend de 11 nm a 1083,3 nm (Grimm SMPS +C:
données constructeur). Ses mesures sont réalisées en deux étapes : sélection des particules
dans un premier temps puis comptage dans un second temps.

La premiére étape est la sélection des particules de mobilité Z. Cette mobilité Z correspond a
un diametre de mobilité électriqgue d. pour les particules monochargées. Cette phase est
assurée par le DMA via une source radioactive et un champ électrique. L'utilité de la source
est décrite plus loin dans ce manuscrit. Ainsi, seules les particules sélectionnées par le
champ électrique du DMA pourront sortir de la colonne du DMA. L’aérosol est donc
monodispersé en sortie de colonne du DMA en termes de mobilité électrique comme Tlillustre
la Figure 3.8.
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Figure 3.8 : Sélection par un DMA d’une particule de mobilité électrique donnée

La seconde étape du fonctionnement du SMPS est le comptage. Sélectionnées, les
particules sont alors dirigées vers un compteur a particules, le CNC. A lintérieur, des
vapeurs de butanol se condensent sur les particules, ce qui a pour effet d’augmenter
artificiellement leur taille et de les rendre ainsi détectables par un simple compteur optique.

Les paragraphes suivants sont dédiés a la description détaillée du fonctionnement du DMA.
La compréhension des différents mécanismes est nécessaire en vue d’établir une
modélisation expliquée plus tardivement. La modélisation constituant elle-méme une étape
dans la détermination des caractéristiques de I'aérosol telle que la dimension fractale.

L’étape de sélection des particules par le DMA peut étre, elle-méme, décomposée en deux
phases : le marquage des particules puis la sélection proprement dite par mobilité électrique.

3.2.4.2. Charge des particules

La premiére étape dans la sélection des particules de mobilité électrique Z consiste a
amener l'aérosol dans un état de charge connu. En effet, seules les particules chargées
négativement vont étre sélectionnées par le DMA. 1l faut donc connaitre la proportion totale
des particules chargées dans l'aérosol pour en déduire la granulométrie compléte de
'aérosol en amont du DMA. De plus, cette étape permet de s’assurer qu’il y aura des
particules chargées susceptibles d’étre sélectionnées dans 'aérosol.

Cette étape est réalisée par le passage de I'aérosol au voisinage d'une source radioactive de
Z4Am (Américium). En effet, La charge électrique d'un aérosol se stabilise & un état
stationnaire globalement neutre du point de vue électrique lorsque celui-ci passe a proximité
d'une source bipolaire telle qu’'une source radioactive. Cet état particulier est appelé
« Equilibre de Boltzmann » et est régi par I'équation générale suivante (Baron & Willeke,
2001).
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pz
exp\—-=
8N = 2 )kz (3.37)
22 e (- )
avec
d kgT
__p"B
ol = o (3.38)

gn la proportion de particules portant p charges élémentaires et ks la constante de
Boltzmann (1,38.10% J.K™).

L’approche de Hopel et Frick (1963) (Hoppel & Frick, 1986, 1989, 1990) sur le modéle
corrigé de Fuchs (Fuchs, 1964) montre que la symétrie des charges +N et -N n’est plus
exacte en dessous de 100 nm (Baron & Willeke, 2001). Wiedensohler (Wiedensohler, 1988)
propose une approximation de ce phénomene pour les charges comprises entre -2 et +2.
Cette relation donne la proportion de particules chargées N fois, g, par rapport a I'aérosol
total.

gn = 10PN (3.39)

avec

5
by = Z ain(logd,) (3.40)

i=0

ou le diametre de la particule d, est exprimé en nm. Les coefficients a; sont données dans le
Tableau 3.3.

Tableau 3.3 : Coefficients a; de Wiedensohler (1988)

N -2 -1 0 1 2

ao -26.3328  -2.3197 -0.0003 -2.3484  -44.4756
a; 35.9044 0.6175 -0.1014 0.6044 79.3772
a, -21.4608 0.6201 0.3073 0.48 -62.89
as 7.0867 -0.1105 -0.3372 0.0013 26.4492
a, -1.3088 -0.126 0.1023 -0.1553 -5.748
as 0.1051 0.0297 -0.0105 0.032 0.5049

La Figure 3.9 ci-apres illustre cette relation.
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Figure 3.9 : Distribution de charge de particules entre 1 et 100 nm aprés passage au sein d’une source bipolaire
d’'aprés Wiedensohler

Ce graphe permet de mettre en valeur que pour des diametres d, inférieurs a 20 nm, la
probabilité qu’'une particule porte plus d’une charge peut étre considérée comme nulle.

Pour des diamétres d, inférieurs a 100 nm, la probabilité qu'une particule porte plus de deux
charges est négligeable. Il faudrait donc en toute rigueur utiliser les deux équations pour
décrire I'équilibre électrique de I'aérosol aprées son passage pres de la source:
approximation de Wiedensohler en dessous de 100 nm et «équation générale de
Boltzmann » au-dela.

Remarque : Le logiciel Grimm SMPS vendu avec le DMA type Vienna ne prend en compte
gue l'équation de Boltzmann bien qu’elle ne soit plus exacte en dessous de 100 nm. Par
exemple, pour un aérosol monodispersé de 30 nm, le pourcentage de particules portant -1
charge apres mise a I'équilibre de Boltzmann vaut 11,5 % selon I'équation générale de
Boltzmann mais 15,8 % selon Wiedensohler. Pour notre part, nous considérerons
'approximation de Wiedensohler en dessous de 100 nm puis I'équation générale de
Boltzmann au-dela.

3.2.4.3. Sélection des particules

La mobilité électrique traduit la propriété d’'une particule a se déplacer sous I'effet d’une force
électrostatique. Ainsi, si le champ électrique auquel la particule chargée est soumise est
suffisamment important pour vaincre les forces de gravité, d'inertie et de diffusion
brownienne, la trajectoire de la particule peut étre controlée par la vitesse du fluide porteur et
la vitesse de dérive due au champ électrique.
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3.2.4.4. Détermination de la distribution en nombre

En sortie du DMA, les particules sélectionnées possédent toutes la méme mobilité électrique
Z. Elles sont alors dirigées vers le Compteur a Noyaux de Condensation (CNC). Son principe
est de condenser du butan-1-ol sur les particules afin d’augmenter artificiellement leur taille
et de les rendre ainsi détectables par un simple compteur optique.

La majorité des particules comptées en sortie du DMA comportent une charge élémentaire
unique mais une plus petite proportion comporte deux charges ou plus. Ce phénomene,
communément appelé « charge multiple » est pris en compte dans le calcul de la
concentration en nombre puisque l'aérosol a préalablement été placé dans un équilibre
électrigue connu et maitrisé. Les proportions des particules chargées est donc connu. Il est
donc possible de retrouver le nombre de particules totales en amont du DMA.

A la fin du comptage, le SMPS passe a une autre classe. Chaque classe est comptée
successivement. Ainsi, la distribution granulométrique est construite au fur et & mesure du
comptage des 44 classes pour une mesure compléete. Le temps pour balayer 'ensemble du
spectre granulométrique est de I'ordre de 7 min.

3.3. Résultats

3.3.1. Comparaison granulométrie pilote et terrain

Travailler sur un banc permet de pouvoir mettre en ceuvre un appareillage beaucoup plus
important et précis que celui que I'on peut emmener sur le terrain. Cependant, il est impératif
gue l'aérosol généré par le banc soit similaire a ce qui est observé sur le terrain. Nos
premiéres mesures ont donc consisté a veérifier la granulométrie issue du banc. Les mesures
effectuées sur le terrain et sur le banc ont été réalisées avec le méme appareil ELPI (Figure
3.10).
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Figure 3.10 : Comparaison des distributions en nombre des fumées de métallisation sur le terrain et sur le banc
d’essais « Métallisation ». Piquage aval cabine métallisation et amont dépoussiéreur, dilution 1000, partie
micronique coupée par un impacteur. Masse volumigue supposée : 5724 kg.m'3

Les distributions ELPI ne sont pas identiques mais restent dans le méme ordre de grandeur.
Les résultats obtenus sur notre banc d’essais devraient donc étre extrapolables au terrain.

3.3.2. Distribution granulométrique

La distribution en masse des fumées de métallisation selon leur diamétre aérodynamique a
été déterminée en utilisant les deux impacteurs en cascade Marple Andersen 298 et DLPI.
Ces distributions sont présentées Figure 3.11 et Figure 3.12. Le dernier plateau du Marple
(inférieur 0,5 um) est un plateau terminal.

w
un
s ]

S

L]
wn
o

|

S

150

3

wn
o

Concentration massique (mg.m-3)

0
0,01 0,1 1 10 100
Diameétre aérodynamique (um)

Figure 3.11 : Distribution granulométrique en masse de I'aérosol Zn/Al par impacteur Marple Andersen 298

52



3.3 - Résultats

30

25

20

15

10

AU L

0,01 0,1 1 10 100

Diamétre aérodynamique (p1m)

Concentration massique (mg.m-3)

Figure 3.12 : Distribution granulométrique en masse de I'aérosol Zn/Al par impacteur DLPI.

La granulométrie obtenue par DLPI est plus fine que celle obtenue avec le Marple Andersen
298. Ces deux figures sont cohérentes avec les mesures globales effectuées sur filtre a
savoir une concentration globale moyenne de 170 mg.m™. Elles s’accordent pour mettre en
exergue deux populations distinctes de particules : une fine et une plus grossiére de l'ordre
de plusieurs micromeétres. La population la plus grossiere correspond aux scories de la
génération avec un diametre aérodynamique médian en masse de 9 pm tandis que la plus
fine correspond aux fumées submicroniques avec diametre médian en masse de 0,13 pum.

La population correspondant aux scories apparait comme importante au niveau de la
distribution en masse. Ceci est la conséquence de leur forte taille. Cependant, elles sont
minoritaires par rapport a la population submicronique en concentration numérique.

Pour affiner nos mesures au niveau submicronique, nous utilisons le granulometre SMPS. Le
SMPS est équipé d’'un impacteur a I'entrée de la colonne DMA qui permet d’éliminer la partie
micronique des fumées supérieure a 1 pum. Ainsi, nous obtenons une distribution de la seule
fraction submicronique.

Le SMPS permet de mesurer la distribution en nombre et non plus en masse en fonction du
diamétre de mobilité électrique. Cette mesure a nécessité une dilution d'un facteur 1000
réalisée a l'aide de deux diluteurs en série (Topas Dil 550 et Palas VKL10 diluant
respectivement d’'un facteur 100 et 10) en raison de la concentration importante générée en
sortie de I'enceinte de métallisation. La fraction submicronique suit une distribution log-
normale de diametre géométrique 140 nm et d’écart-type géométrique 1,5 (Figure 3.13).
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Figure 3.13 : Distribution granulométrique en nombre de la fraction submicronique de I'aérosol Zn/Al

Cette mesure confirme la présence de particules submicroniques dans les fumées de
métallisation et apporte une information supplémentaire sur leur concentration numérique.
Ainsi 'ordre de grandeur de la population fine est de 10° particules.cm™.

3.3.3. Morphologie
3.3.3.1. MET

La connaissance des caractéristiques morphologiques des fumées peut s’avérer essentielle
pour pouvoir établir un quelconque modele de prédiction de perte de charge. L'aérosol a
donc été échantillonné sur cassette et observé en microscopie électronique a transmission
(MET). La Figure 3.14 présente des clichés pris au MET. Le fonctionnement du MET est
expliqué en Annexe 5.
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————

Figure 3.14 : Cliché de microscopie électronique a transmission des particules ultrafines contenues dans les
fumées de métallisation réalisé & partir de la conduite de prélévement.

Les clichés au microscope électronique a transmission confirment la distribution bimodale
des fumées de métallisation vue précédemment. Par ailleurs, il apparait que la population
submicronique est composée d'agglomérats relativement ouverts et structurés par des
particules dites primaires. Une analyse plus approfondie révele des tailles d’agglomérats
moyens de 150 a 600 nm. La distribution de taille des particules primaires, établie sur 100
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clichés, suit une loi log-normale de diamétre géométrique en nombre 8 nm et d'écart-type
géométrique 1,2 (Figure 3.15).
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Figure 3.15 : Distribution des particules primaires issues des fumées de métallisation.

Un des objectifs de cette étude concerne la prédiction de la perte de charge des médias
filtrants au cours du colmatage. Il est, par conséquent, nécessaire de caractériser cette
fraction submicronique en volume puisque les modéles de perte de charge se basent sur la
distribution en volume et non en nombre.

Le passage d’'une distribution log-normale en hombre a une distribution en volume s’effectue
par la relation suivante (Hinds, 1999).

dgey = dgn exp (3 lnz(ag)) (3.41)

avec dq e, le diametre géometrique de la distribution en volume et dgy celui de la distribution
en nombre. L’écart-type géomeétrique o4 est conserveé et vaut 1,2. La distribution des
particules primaires en volume suit ainsi une loi log-normale de diametre géométrique 9 nm
et d’écart-type géométrique 1,2.

La taille nanométrique des particules primaires structurant 'agglomérat permet de qualifier la
population submicronique des fumées d’aérosol nanostructuré. Cette structure confére une
surface spécifique d’agglomérat plus importante de celle gu’aurait une particule sphérique de
méme diameétre que I'agglomérat.
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3.3.3.2. Correction de la distribution SMPS

Lall et Friedlander (Lall & Friedlander, 2006) se sont intéressés a la charge d’'un agglomérat
et plus particulierement a leur efficacité de charge. Ils montrent alors en reprenant les
travaux de Wen (Wen et al., 1984a) sur la charge des particules fibreuses que I'efficacité de
charge d'un agglomérat est supérieure a celle d'une sphére de méme diametre de mobilité
électrique dn. En effet, I'efficacité de charge n d'une particule se calcule selon :

Ky e? K q e?
_ | Bl _ 3.42
1 JndkBTexp< dkgT (3.42)

avec d, le diameétre de charge de la particule, g, le nombre de charges élémentaires, kg, la
constante de Boltzmann (1,38.10% J.K%), Kg, une constante fonction de la constante
diélectrique du vide €, (8,854.10" F.m™).

K, = =9,0.10° N.m?.C~2 3.43
E= 4o & m ( )

La relation (3.42) appliquée a I'ensemble des diametres permet de retrouver I'équilibre de
Boltzmann (Hinds, 1999). Le diamétre d dépend de la nature de la particule. En effet, pour
une sphere, il s'agit du diametre de mobilité dy,.

d = d,, pour une sphére (3.44)

Dans le cas d'un agglomérat, Wen (Wen et al., 1984b) définit un diamétre de charge
équivalent dq a utiliser a la place de dy,. dqe dépend du diameétre de la particule primaire dg,
constituant 'agglomérat ainsi que le nombre de particules primaires Np,. Ainsi,

dpp N pp

d=d,, =
e ln(Z p)

pour un agglomérat (3.45)

Cette relation est valable pour Ny, supérieur a 10.

Lall et Friedlander (Lall & Friedlander, 2006) montrent alors que distribution en nombre en
fonction du diamétre de mobilité électrique, tel que le SMPS, réalisée selon I'hypothése de
particules sphériques doit étre corrigée pour tenir compte de I'agglomération. Cette
correction correspond au rapport des efficacités de charges entre la sphere et 'agglomérat.
La distribution en nombre des agglomérats Nagq (dm) S'écrit :

N
agg(dm)— sph(dm) —BL (3.46)
Nagg
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avec Ngpn (dm), la distribution en nombre en fonction du diamétre électrique basée sur
I'nypothése de spheres, nspn €t Nagy les efficacités de charges respectives d’une sphere et
d’'un agglomérat.

Ainsi, en appliquent cette correction, la nouvelle distribution du SMPS suit une distribution
log-normale de diametre géométrique 137 nm et d’écart-type géométrique 1,5 (Figure 3.16).
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Figure 3.16 : Distribution granulométrique SMPS corrigée selon Lall et Friedlander

3.3.3.3. Composition chimique

Les analyses chimiques obtenues via le systeme de microanalyse EDS (Energy Dispersive
Spectrometry) associé au MET semblent démontrer que les fumées sont exclusivement
composées de particules contenant du zinc et de I'aluminium. La composition chimique varie
peu : entre 85 et 95% en masse de Zn. Nous retrouvons donc effectivement la répartition
massique des fils utilisés pour la génération. Nous utiliserons par la suite le rapport
massique Zn/Al de 85/15.

Soulignons qu'il existe une période de plusieurs heures entre la collecte des particules sur
cassette et leur analyse chimique au MET. Toutefois, compte tenu des cinétiques
d’oxydation lente de ces éléments, on peut supposer que cette durée n’influence pas la
nature oxydée ou métallique des particules produites par la génération. De plus, I'oxydation
du filtre aprés une période de plusieurs jours a l'air libre est marquée par le passage de la
couleur du dépdt du marron clair au gris clair.
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Tableau 3.4 : Composition chimique des fumées de métallisation par microanalyse EDS

Particule Aluminium Zinc Total
Degré d’oxydation par Al Zn
EDS
15 85 100

Répartition massique
(%)

Masse volumique 2700 7134 5724
(kg.m™)
Diametre géométrique 9,2

des particules
primaires (nm)

Ecart-type 1,22
géométrique

Compte tenu la répartition massique obtenue par EDS, nous pouvons estimer une masse
volumique particulaire globale p, en supposant des particules primaires non poreuses.

Le bilan de masse sur une particule s’écrit :
my, = my; + my, (3.47)

Le rapport masse sur volume vaut alors

14
72— (3.48)
Y Y
En posant, X le rapport massique entre le zinc et I'aluminium, il vient,
1+X
Pp=T X (3.49)
pal Pzn

L'application numérique de cette derniere équation donne

pp =5724kg.m™3
Un échantillon prélevé dans la trémie du cyclone apres plusieurs mois de fonctionnement
montre des particules oxydées et partiellement cristallisées. Une détermination de la masse

volumique par un pycnométre donne la valeur de 6,16.10° kg.m™. Cette valeur est cohérente
avec notre calcul théorique au vue de la nature oxydée des particules.
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3.3.4. Détermination de la dimension fractale et de la
masse volumique effective

3.3.4.1. Description du banc

Le banc d’essais (Figure 3.17) met en ceuvre les deux appareils de mesure en série décrits
préecédemment : le DMA et 'ELPI. Le but est de caractériser les agrégats de particules
nanométriques contenus dans un aérosol (fumées de métallisation, etc.), notamment la
masse volumique effective p. (équation (3.30)) puis la dimension fractale D: (équation
(3.32)). L’'avantage de la technique DMA-ELPI par rapport aux clichés MET est le temps.
L'analyse des clichés MET est trés colteuse en temps et par ailleurs présente I'inconvénient
d’'une mesure en 2D.

Avant de pourvoir étre utilisé sur le banc « Métallisation », un banc annexe est mis place
pour tester et valider cette technique. Les aérosols de validation sont produits soit par le
générateur LASKIN pour I'huile DEHS (Di-Ethyl-Hexyl-Sébacate) soit par le générateur Palas
GFG-1000 pour I'aérosol de carbone?.

Filtre THE
terminal

Filtre THE
terminal Air sec de

dilution
1 T ¥
|

Vanne SAGANA

Débitmétrea | 0,3 L/min
<

DMA GRIMM  — bulles

Air sec

A

Dessiccateur

9,6 -9,8 L/min
A

ELPI

<4 Argon

E ke

Générateur Palas
GFC-1000

Cabine ventilée
Figure 3.17 : Schéma de principe du tandem DMA-ELPI dans le cas de I'aérosol de carbone
L'aérosol polydispersé passe au travers d'un dessiccateur afin d’éliminer d'éventuelles

traces d’humidité puis dans la canalisation principale ou il peut étre au besoin dilué par de
I'air sec. En sortie de cette canalisation, I'aérosol passe dans le DMA. Ce dernier permet de

“[LLes générateurs sont présentés en Annexe 6.
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sélectionner les particules de l'aérosol de diametre de mobilité électrique d.. L'aérosol
sortant du DMA sera donc monodispersé (en termes de mobilité électrique) et de diamétre
dn. Le débit excédent en sortie de canalisation principale est extrait par un ventilateur avant
d’étre filtré et rejeté a I'extérieur du batiment. En sortie du DMA, l'aérosol est dilué avant
d’étre dirigé vers I'ELPI. En effet, les deux appareils n'ont pas le méme débit de
fonctionnement : 0,3 L/min pour le DMA et 9,5 L/min pour 'ELPI. Aprés dilution, I'aérosol
rentre dans I'ELPI lequel fournit alors la distribution en courant de I'aérosol selon le diamétre
aérodynamique. Ainsi, la combinaison en série du DMA et 'ELPI va nous permettre d’obtenir
la masse volumique effective de I'aérosol pour un diamétre de mobilité donné.

3.3.4.2. Modélisation

Le calcul de la masse volumique effective p. (équation (3.30)) fait appel au diametre de
mobilité électriqgue d.,,. Ce diamétre définit la mobilité électrique d’'une particule ne portant
gu’une seule charge. Or, les particules sortant du DMA portent une et plusieurs charges. Les
particules portant plusieurs charges possedent la méme mobilité électrique que les particules
monochargées mais pas le méme diameétre de mobilité électrique. Les particules chargées
sont comptabilisées par I'ELPI comme les particules monochargées. Ainsi, le signal mesuré
a I'ELPI correspond a la somme des contributions des populations monochargée et
multichargées. Il est donc nécessaire de séparer dans la distribution expérimentale fournie
par 'ELPI les particules monochargées des particules multichargées. C’est I'objectif principal
de la modélisation que nous avons mis en place ici. Il s’agit de calculer I'état de I'aérosol
initial au cours de chacune des étapes du tandem DMA-ELPI pour étre en mesure de
séparer les particules monochargées des particules multichargées dans le signal final de
'ELPI.

La partie modélisation se décompose en quatre grandes étapes indiquées sur la Figure 3.18.
Pour illustrer le principe de ces étapes, nous utiliserons tout au long de cette partie 'exemple
d’'un aérosol de DEHS possédant une distribution granulométrique log-normale centrée sur
200 nm et d’écart-type géométrique 1,5. La masse volumique de cet aérosol modéle sera de
912 kg.m, son facteur de forme de 1 (correspondant & des particules sphériques) et sa
concentration totale égale & 10" particules.cm™. Le DMA Grimm utilisé ici est équipé d’'une
électrode positive. Il ne sélectionne que les particules négatives. Or les particules chargées
négativement a la sortie du DMA vont étre chargées positivement par la suite dans le
chargeur de I'ELPI.
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» Génération de l'aérosol

 Source radioactive
* Sélection d’un d,, avec la fonction de transfert

N
* Pertes entre le DMA et I'ELPI
/
N
» Charge des particules
* Répartition des particules sur I'impacteur en fonction de d,
» Courant engendré par plateaux

Figure 3.18 : Schéma de principe de la modélisation

3.3.4.2.1 Etape 1 : Génération de I'aérosol

L'aérosol modele est généré virtuellement (Figure 3.19) ce qui permet d'introduire une
distribution granulométrique idéale, ici une loi log-normale car c’est la distribution la plus
courante des aérosols (Renoux & Boulaud, 1998). Le but de la modélisation étant de calculer
les proportions de particules monochargées et multichargées en sortie du DMA arrivant dans
'ELPI (les diamétres utilisés par défaut sont ceux mesurés par le SMPS). L'étape de
génération définit toutes les caractéristiques connues de I'aérosol : masse volumique, facteur
de forme, etc. ; c’est-a-dire toutes les données utilisées dans les calculs et notamment dans
la conversion du diamétre de mobilité électrique d., vers le diamétre aérodynamique d,.
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Figure 3.19 : Aérosol généré suivant une loi log-normale (GSM = 200 nm, GSD = 1,5) - GSM : Geometric
Standard Mean — GSD : Geometric Standard Deviation.

3.3.4.2.2 Etape 2 : Mesure du diamétre de mobilité électrique dans le
DMA

Apres passage dans la source radioactive, I'aérosol atteint un état de charge stationnaire
appelé équilibre de Boltzmann. Cependant, nous avons vu que cet état de charge n’est plus
tout a fait exact pour les particules dont le diametre est inférieur a 100 nm, I'équilibre de
Boltzmann ne sera donc employé que pour les particules supérieures a 91 nm ; pour les
autres particules, I'équilibre de Wiedensohler (Wiedensohler, 1988) sera utilisé. La Figure
3.20 représente la proportion des particules mono et multichargées (de 2 a 5 charges
positives ou négatives) en fonction de leur taille. A noter que l'absence de particules
chargées plus de 2 fois (positivement ou négativement) en dessous de 91 nm est due a
I'approximation de Wiedensohler qui ne considére que les particules de -2 a +2 charges.
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Figure 3.20 : Etat de charge de I'aérosol a la sortie de la source radioactive

Ainsi, en sortie de la source radioactive, I'aérosol est composée par des particules chargées
de -5 charges élémentaires a +5 charges élémentaires entre autres. L'état de charge de
I'aérosol est donné par la Figure 3.21 :
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Figure 3.21 : Distribution en nombre en sortie de la source radioactive

L'aérosol passe ensuite dans la colonne du DMA dans laquelle les particules correspondant
a la mobilité Z, seront sélectionnées selon la fonction de transfert du DMA. La fonction de
transfert du DMA, c’est-a-dire la fraction de particules de mobilité Z, extraite de la colonne
dépend du diametre sélectionné. Cette fonction est déterminée a partir du logiciel Grimm
SMPS fourni avec le granulométre.
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La encore, pour des raisons de simplicité d'utilisation, c’est le diametre d., qui est rentré
directement dans la modélisation. La mobilité Z, associée est calculée automatiquement.
Dans la suite de cette exemple, nous sélectionnons des particules de diamétre de mobilité
d, = 191,3 nm. La fonction de transfert du DMA associée en fonction de la mobilité Z et du
diamétre d,, est représentée sur la Figure 3.22. Elle est modélisée dans notre cas par une
fonction triangle.
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Figure 3.22 : Fonctions de transfert pour dmo = 191,3 nm

La composition de I'aérosol en sortie du DMA est donnée Figure 3.23 :
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Figure 3.23 : Aérosol en sortie de la colonne DMA. N représente le nombre de charges élémentaires

La fonction de transfert dépend des caractéristiques intrinséques du DMA et des débits
circulants. Les débits utilisés dans la modélisation sont modifiables et sont fixés par défaut a
0,3 L/min pour le débit d’entrée et de 3 L.min™ pour le débit d’air propre (Sheath air). Ces
valeurs correspondent aux valeurs cibles régulées par le SMPS.
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3.3.4.2.3 Etape 3 : Transport entre le DMA et 'ELPI

Certaines pertes sont possibles dans les canalisations entre la sortie du DMA et I'ELPI. Les
mécanismes de dépbt (sédimentation, diffusion) sont pris en compte lors du passage entre
les deux appareils (Figure 3.24). De plus, les tubes reliant les deux granulometres sont
antistatiques afin de limiter au maximum le dépb6t par charge électrique. Les relations
utilisées pour calculer les pertes liées au transport sont données en Annexe 3.
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Figure 3.24 : Efficacité de transport de I'aérosol entre le DMA et I'ELPI

Ce graphe met en évidence que les seules pertes par transport en dessous de 100 nm sont
dues au mécanisme de diffusion.

3.3.4.2.4 Etape 4 : Mesure du diamétre de mobilité aérodynamique dans
'ELPI

L'aérosol arrive en entrée de I'ELPI ou les particules sont chargées positivement par
décharge corona avant de s'impacter dans la partie impacteur.

La charge moyenne acquise par les particules dans le chargeur dépend de leur diamétre
électrigue d,, et est calculée a partir des modeles fournis par le fabricant. A ce stade, nous
pouvons calculer le courant engendré par chacune des particules selon leur nombre de
charges de surface. La Figure 3.25 illustre I'intensité du courant porté par les différentes
populations en sortie de DMA et la loi de charge associée.
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Figure 3.25 : Charge de I'aérosol en entrée de I'ELPI pour les différentes populations de particules portant -N
charges. Ec, représente l'efficacité de charge aprés passage du corona de I'ELPI (fA.cmS), I(-N), le courant porté
par la population portant —N charges a la sortie du DMA aprés passage du corona de I'ELPI

Bien que les particules de la population 2 (chargées -2 a la sortie du DMA) soient 2,3 fois
moins nombreuses que celles de la population monochargée (Figure 3.23), nous
remarquons gu’elles représentent un courant de 470 fA soit 61% du courant de la population
monochargée. Ceci est di au fait que les particules de la population 2 ont un diamétre plus
important que celles de la population monochargée Elles sont donc susceptibles de porter
davantage de charges que celles de la population 1. Le courant généré par la population 2
est donc loin d’étre négligeable.

Une fois chargées, les particules pénétrent dans la partie impacteur en cascade de I'ELPI.
La collecte des particules sur les différents plateaux se fait suivant les mécanismes
suivants : impaction, diffusion et électrique. Les efficacités de collecte de chaque plateau et
pour chaque diamétre nous permettent de calculer la fonction de probabilité de dépbt pour
chaque plateau (Figure 3.26).

L'efficacité globale des plateaux dépend du diamétre de mobilité électrique d., et du diametre
aérodynamique d,. Les fonctions d’efficacités de collecte (et donc les fonctions de probabilité
de dépbt) sont donc dépendantes des caractéristiques de I'aérosol et plus particulierement
de sa masse volumique.
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Figure 3.26 : Courbes de probabilité de dépbt des particules. La courbe numérotée i correspond a la probabilité
qu’une particule de diameétre dynamique d, soit collectée sur le plateau i. La courbe « totale » est la somme des
probabilités sur I'ensemble des plateaux.

Nous remarquons que I'extrémité gauche des courbes d’efficacité remonte en dessous de 50
nm. Cette augmentation d’efficacité de collecte est due a I'effet de la force image. Une fois le
calcul de répartition des particules terminé, le courant des particules est sommé plateau par
plateau et permet d’obtenir I'histogramme final de I'ELPI (Figure 3.27).
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Figure 3.27 : Histogramme final de I'ELPI. Courant —N correspond au courant engendré par la population ortie du
DMA

La courbe verte correspond au courant engendré par les particules sans distinction de
population. Cette courbe correspond a la réponse théorique de I'ELPI. Les courbes de
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couleur correspondent au courant créé par chaque population. La courbe que nous devons
utiliser pour le calcul de la masse volumique p. est celle de la population monochargée
(courbe bleue). Nous remarquons que dans notre exemple d’'aérosol, le plateau 3 (plateau
entre 0,094 et 0,158 pum) contient quasiment exclusivement des particules de la population 1.

Une fois la population monochargée extraite, il convient de trouver le diametre
aérodynamique le plus représentatif du signal. Trois diamétres caractéristiques sont testés
ici : mode, médian et géométrique

Tableau 3.5 : Calcul de la masse volumique effective en fonction du diamétre aérodynamique caractéristique

Diamétre caractéristique Valeur (nm) Masse volumique effective (kg.m™)
Mode 204 1100
Médian 194 1027
Géomeétrique 189 983

Le calcul pour le mode est donné par I'équation suivante

Cu(d)d,® 1,85 (0.2042.107°)?
Cu(d)d, 270 = 192 (191,3.109)2

pe(191,3nm) = 1000 = 1100kg. m~3 (3.50)

Nous observons que si nous utilisons le mode de la premiére population, nous obtenons,
sans traitement de données supplémentaire tel que linversion de données, une masse
volumique effective relativement proche de la réalité (équation (3.50)). Le Tableau 3.5 met
en évidence deux faits. D’une part I'importance cruciale du diametre caractéristique retenu
(mode, médian, géométrique), c'est-a-dire la méthode de détermination du diametre
aérodynamique d,. D’autre part, nous avons utilisé les caractéristiques réelles de I'aérosol
pour établir la granulométrie finale de I'ELPI. Or, la masse volumique récupérée a partir de
ce graphe est différente de celle de 912 kg.m™ injectée préalablement. Ceci est di & la faible
résolution de 'ELPI. En effet, bien que la masse volumique des spheres d’huile pleines et
unitaires soit imposée a 912 kg.m™® dans tous les calculs et que la distribution dans
limpacteur soit parfaitement précise et maitrisée, la largeur de la classe du plateau implique
une erreur dans le calcul de d,. Une amélioration de la résolution du résultat est possible par
la technique d’inversions de données. Il s'agit d’'un traitement mathématique permettant
d’augmenter la résolution initiale d’'un appareil (Bau & Witschger, 2011).

3.3.4.3. Validation du banc

3.3.4.3.1 Présentation du banc

Avant d'étre en mesure de caractériser les agrégats ou agglomérats de fumées de
métallisation, le tandem DMA-ELPI doit d’abord étre validé sur des aérosols connus. Les
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aérosols utilisés sont I'huile DEHS (Di-Ethyl-Hexyl-Sébacate) et les agrégats de carbone.
Les caractéristiques des aérosols tests sont présentées dans le Tableau 3.6.

Tableau 3.6 : Caractéristiques principales des aérosols tests

Nature des Facteur de forme  Masse volumique p, L.
. Forme . 3 Générateur
particules dynamique X (kg.m™)
DEHS Sphere unitaire 1 912 LASKIN a 900 mbar
C agrégat X 2200 GFG-1000 a 270 Hz

La mise en place de ce tandem pose plusieurs difficultés expérimentales :

- Réqulation du débit :

La colonne DMA Grimm ne possede pas de pompe interne, le débit étant géré et régulé par
la pompe interne au CNC. C’est la raison pour laquelle, il nous incombe de réguler
manuellement le débit circulant dans le DMA. Cette opération est réalisée en placant la
pompe de I'ELPI en dépression afin d’acheminer les 0,3 L/min nécessaires. Cette opération
est d’autant plus délicate que la fonction de transfert du DMA montre qu’une variation de
10% du débit circulant dans la colonne aura pour effet de sélectionner une mobilité
électrique de (Z+10 %). Le débit est vérifié en début et fin de chaque point expérimental soit
par la perte de charge du diaphragme soit par débitmeétre a bulles.

- Concentration de I'aérosol :

L’aérosol doit étre suffisamment concentré car la concentration initiale de I'aérosol diminue
fortement entre I'entrée du DMA et le signal a 'ELPI. En effet, le DMA ne sélectionne au
maximum que 88 % de l'aérosol correspondant a la mobilité Z sélectionnée. De surcroit,
I'aérosol est ensuite dilué pour atteindre le débit de 9,5 L.min™ nécessaire au bon
fonctionnement de I'ELPI. Enfin, I'aérosol doit étre d’autant plus concentré que les particules
analysées sont de petite taille. Ceci est di au fait que la surface développée par une petite
particule est plus faible que celle d’'une de taille plus importante. Une particule de petite taille
peut donc porter moins de charges a sa surface qu’une grosse particule. C’est pourquoi, elle
engendrera un courant plus faible lors de son impact sur le plateau d’impaction.

En revanche, I'aérosol ne peut étre trop concentré en entrée du DMA pour deux raisons. La
premiére concerne un probléeme de comptage. Le SMPS est prévu pour mesurer une
distribution allant au maximum & 10’ part.cm™ par canal (avec un risque d’agglomération des
particules). Au-dela de cette limite, le compteur optique est saturé et ne peut plus du tout
estimer la concentration numérique de I'aérosol.

La seconde raison est liée au temps et a la taille des particules. Le DMA est équipé d’'un
impacteur coupant & 1 um aérodynamique afin de ne pas affecter les mesures faites au
SMPS. Cependant, si les particules supérieures a ce diamétre sont trop nombreuses, elles
seront dans un premier temps arrétées par l'impacteur mais au fur et a mesure que
l'impacteur va se saturer, l'orifice d’ouverture donnant sur la colonne va se boucher. Il en
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résulte alors une chute brusque du débit circulant dans le DMA faussant alors toutes les
mesures voir un arrét de I'expérience.

3.3.4.3.2 Aérosol sphérique de DEHS

Le protocole opératoire pour déterminer I'évolution de la masse volumique effective p. en
fonction du diameéetre de mobilité d,, est le suivant ;

1.

Sélection d'un d,, au DMA et obtention de la granulométrie ELPI en fonction du
diameétre aérodynamique d,.

Traitement du signal par la modélisation. Le signal théorique émis par le modele est
ajusté pour correspondre au signal expérimental. Cette convergence se fait selon le
diamétre géométrique ou le diamétre médian des granulométries.

Extraction de la contribution de la population monochargée (appelée population 1
dans la modélisation).

Extraction éventuelle de la contribution des populations multichargées si le signal est
suffisamment important pour dépasser le bruit de fond de 'ELPI (> 5 - 10 fA).
Inversion du courant porté par la population monochargée par le logiciel ELPIVI. Ce
traitement d’inversion permet de reconstruire la distribution de courant de I'ELPI,
passant ainsi d’'une résolution de 12 classes a 200 classes.

Déduction du diametre aérodynamique associé au d,. Le diamétre retenu peut se
faire selon le diametre géométrique ou médian de la granulométrie

A la fin de ce protocole, le diameétre de mobilité électrique est modifié et la procédure est
réitérée. La masse volumique effective est alors calculée par I'équation (3.30) décrite au
paragraphe 3.1.6.2.

La Figure 3.28 donne les résultats de I'évolution de la masse volumique effective en fonction
du diamétre de mobilité électrique obtenus sur le DEHS. Deux parameétres ont été étudiés :
le diamétre (médian ou géométrique) et le traitement des particules multichargées.
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Figure 3.28 : Evolution de la masse volumique effective en fonction du diameétre de mobilité électrique pour le
DEHS.

Dans cette phase de validation, les particules sont supposées sphériques et non poreuses,
la masse volumique du DEHS doit donc étre indépendante du diamétre de mobilité
électrique et égale a la masse volumique du matériau brut soit 912 kg.m™. Ces deux faits se
retrouvent clairement sur la Figure 3.28. En revanche, nous notons que la masse volumique
effective déterminée est supérieure a la masse volumique théorique de 912 kg.m?. Cette
différence peut étre liée a I'incertitude des débits circulants dans le DMA. Les incertitudes sur
le diametre d,, résultent de cette variation de débit laguelle influe directement sur la mobilité
sélectionnée et sur la fonction de transfert du DMA et donc le d,, sortant de la colonne.

Il apparait que, quel que soit le diamétre utilisé, I'utilisation de la granulométrie de I'ELPI
sans traitement de données (granulométrie totale ou brute) donne une masse volumique
effective erronée. Ceci est vrai avec les résultats expérimentaux mais également les
granulométries théoriques générées par la modélisation pour lesquels la masse volumique
utilisée était de 912 kg.cm™. Ce constat montre bien 'importance de traiter les données pour
tenir compte des particules multichargées. A partir de ces données, la masse volumique
effective moyenne du DEHS vaut

pe = 1190 kg.m™3

Nous relevons que les valeurs de p. se rapprochent de la valeur cible de 912 kg.cm™ au-dela
de 700 nm. Un calcul des diametres des particules bichargées en fonction du diametre des
particules monochargées (Figure 3.29) montre que les particules bichargées possedent un
diamétre aérodynamique supérieur a 1100 nm lorsque les particules monochargées
sélectionnées sont de diametre 700 nm. Or, le diametre aérodynamique des particules
entrant dans la colonne du DMA est écrété a 1083 nm. Nous en déduisons que les particules
bichargées et par extension les particules multichargées sont dans ce cas majoritairement
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arrétées par limpacteur du DMA. Le signal mesuré par I'ELPI correspond alors
essentiellement au signal de la population monochargée.
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Figure 3.29 : Diamétre des particules bichargées en fonction des particules monochargées

Afin d’affiner nos mesures et de se rapprocher de la valeur de masse volumique effective
réelle, nous procédons a une augmentation de la résolution du signal de 12 classes a 200
classes correspondant aux particules monochargées. L’algorithme d’inversion utilisé n’est
pas donné ici (Bau & Witschger, 2011). La Figure 3.30 présente les résultats de l'inversion
de données de la population monochargée.
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Figure 3.30 : Comparaison du traitement d'inversion avec les diamétres médian et géométrique.

L'ajout de linversion de données au traitement des particules multichargées améliore
sensiblement le calcul de p. quel que soit le diamétre utilisé. Le diamétre médian et le
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diamétre géométrique donnent des valeurs de masse volumique effective trés proches. La
valeur moyenne de la masse volumique effective vaut pour le diamétre médian 1,09 g.cm™.

Nous mentionnons que :

I'utilisation de la granulométrie « totale » en courant ou en nombre de I'ELPI ne peut
étre utilisée directement pour calculer la masse volumique effective pe.

La détermination de p. est extrémement sensible aux variations du débit Q, circulant
dans la colonne. Une variation de 10% suffit & doubler voire tripler sa valeur. En effet,
cette variation affecte non seulement le débit et donc la dilution en amont de I'ELPI
mais aussi et plus particulierement la mobilité choisie et par conséquent la fonction
de transfert. L'aérosol en sortie du DMA peut donc étre totalement différent de celui
attendu (donc fausse).

Le traitement des particules multichargées est indispensable. Seul, ce traitement
donne un bon ordre de grandeur de la masse volumique effective p.. Utilisé comme
prétraitement de l'inversion de données, il permet I'obtention de p. a 20% pres. Le
traitement d’inversion de données seul ne permet pas d’accéder a la vraie valeur de
pe. Ce point appuie le fait précédent gu'il est indispensable de traiter les particules
multichargées.

3.3.4.3.3 Aérosol nanostructuré de carbone

Aprés avoir validé notre procédure du tandem DMA-ELPI sur un aérosol sphérique et plein
de DEHS, nous nous intéressons a un aérosol constitué d’'agglomérats. Les agglomérats de
carbone sont de nature fractale (Bau, 2008), nous pouvons donc estimer une dimension
fractale D; & partir de la Figure 3.31 selon :
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Nous remarquons que les points expérimentaux sont parfaitement cohérents entre eux quel
gue soit le diamétre de détermination d, utilisé. lls suivent bien une loi puissance, ce qui
traduit la nature fractale de I'agglomérat.

Nous notons également qu’apres inversion des données, les courbes obtenues en utilisant le
diamétre médian d’'une part et le diamétre géométrique d’autre part sont trés semblables et
vont presque jusqu’'a se superposer. Or le calcul du diametre médian est plus rapide et
moins contraignant que celui du diamétre géométrique. C’est pourquoi, nous utiliserons par
la suite le diametre médian.

La puissance de la régression par le diamétre médian correspond a D¢-3. Nous en déduisons
gue la dimension fractale de I'aérosol de carbone vaut 1,78. Plusieurs auteurs obtiennent
dans des conditions de génération similaire une dimension fractale D; comprise entre 1,7 et 2
(Tableau 3.7).

Tableau 3.7 : Valeurs de dimension fractale des agglomérats de carbone.

Auteur Dimension fractale D; Méthode de détermination
(Naumann, 2003) 2,0 Simulation
(Wentzel et al., 2003) 2,0 Simulation

(Bau, 2008) 1,67 (2D) Microscopie Electronique a

Transmission
(Caumont-Prim et al., 2012) 1,79 Angular Light Scattering

Bau (2008) a déterminé la dimension fractale en 2D du dép6t d’un aérosol de carbone par la
méthode d’analyse d’'images (box counting). Ses conditions expérimentales étaient proches
des notres et en particulier le méme générateur de particules. Il trouve ainsi :

2D _
D™ = 1,67

Lee (Lee & Kramer, 2004) propose une relation entre la dimension fractale en 2D, D/, et la
dimension fractale « réelle » en 3D D¢P.

D = 1,391+ 0,01 exp(2,164 D") (3.52)
Cette corrélation est valable pour 1,3 < D/°< 3 et pour un nombre de particules primaires
10=<Np,<100.
Ainsi, dans notre cas,

DFP =1,391 40,01 exp(2,164 x 1,67) = 1,76

Cette valeur est trés proche de notre valeur et conforte nos résultats.
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3.3.4.4. Application aux fumées de métallisation

3.3.4.4.1 Description du banc

Nous mettons en ceuvre le méme dispositif expérimental pour caractériser les fumées de
métallisation que celui utilisé pour les aérosols de DEHS et de carbone (Figure 3.33 et
Figure 3.32). Ce systeme DMA-ELPI va nous permettre de tracer I'évolution de la masse
volumique effective et de déduire ainsi la dimension fractale dans la canalisation « en vol ».
Le terme en vol est utilisé ici par opposition a la technique du microscope électronique a
balayage ou les particules sont d’abord collectées sur un filtre avant analyse. Nous
appliquons donc la méme méthode que celle explicitée précédemment. L’ensemble du banc
est placé sous hotte aspirante pour se protéger des fuites éventuelles des fumées au cours
de la manipulation.

Filtre THE
terminal

Filtre THE
terminal

A

Venturi

Air sec de

" dilution

) DMA Débitmétre
Air sec > —

GRIMM abulles

0,3 LUmin

9,6 — 9,8 L/min

Fumées de
ELPI Cyclone

Dépoussiéreur
DFO3-12

Cabine ventilée

Figure 3.32 : Schéma de principe du couplage DMA-ELPI adapté au banc « Métallisation »
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Figure 3.33 : Photo du tandem DMA-ELPI appliqué aux fumées de métallisation.

Le banc DMA-ELPI a été adapté et quelque peu modifié pour analyser les fumées de
métallisation. Les fumées sont extraites en aval du cyclone afin d’analyser quasi-uniguement
la partie submicronique des fumées. Le DMA ne possédant pas sa propre pompe, nous
avons mis en place une pompe venturi afin de vaincre la perte de charge entre I'extraction
en aval du cyclone et I'entrée dans le banc DMA-ELPI. L'aérosol est donc dilué en amont du
DMA. L'aérosol passe ensuite dans un débitmeétre a bulles Gilibrator. Ce débitmeétre permet
de s’assurer avant et aprés expérience que le débit en amont du DMA est bien de 0,3 L.min’
! En sortie du débitmétre, I'aérosol passe dans limpacteur du DMA ou les particules
microniques restantes sont arrétées. Le reste du banc demeure identique au dispositif
précédent.

3.3.4.4.2 Détermination de la dimension fractale

La Figure 3.34 donne I'évolution de la masse volumique effective en fonction du diamétre de
mobilité électrique avec et sans correction de charge.
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Figure 3.34 : Evolution de la masse effective en fonction du diamétre de mobilité électrique pour les fumées de
meétallisation.

Tout comme dans le cas des particules nanostructurées de carbone, nous retrouvons une
fonction puissance caractéristique de la nature fractale des fumées. Nous obtenons ainsi une
valeur de dimension fractale de I'ordre de 2 avec la population monochargée. Cette valeur
est du méme de grandeur que celles trouvees sur les fumées de suies d’'incendies avec
celles trouvées dans la littérature (Tableau 3.7).

Notons que si nous ne traitons pas les particules multichargées, la valeur de dimension
fractale obtenue est trés différente et vaut 2,4. Il est donc important de traiter les particules
multichargées.

L'évolution de la masse volumique effective pe en fonction du diamétre de mobilité électrique
est egale la masse volumique du matériau tant que d, reste inférieure ou égale a d,, puis
décroit selon la pente Ds - 3 (Figure 3.35).
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Figure 3.35 : Caractéristiques de I'évolution de la masse volumique effective en fonction du diamétre de mobilité
électrique

by

Il est possible d’estimer le diamétre de particule primaire a partir de la connaissance de
I'évolution de la masse volumique effective et de la masse volumique du matériau. Par
extrapolation de la droite de pente D3 et en supposant la masse volumique du matériau
égale & 5724 kg.m™ (Tableau 3.4), nous obtenons :

d =13nm

PDP.Pe

Pour rappel, le diametre de particule primaire en nombre obtenu par microscopie suit une loi
log-normale de diamétre géométrique 9,2 nm. Le but de cette estimation n’est pas de prédire
le diametre des particules primaires mais de croiser les données d’évolution de la masse
volumique effective avec des valeurs obtenues par ailleurs. Nous obtenons un ordre de
grandeur correct.

3.3.4.4.3 Estimation du facteur de forme dynamique

Nous pouvons également estimer le facteur de forme dynamique x a partir de la combinaison
des diametres de mobilité électrique d.,, et aérodynamique d,. En effet, ces diamétres
équivalents servent a caractériser la méme particule. lls sont donc liés tous les deux au
diamétre équivalent en volume de, selon les relation (3.11) et (3.14) rappelées ici (DeCarlo et
al., 2004) :

Cu(dy,)
= —_— 3.11
dm dev X Cu(dev) ( )
Cu(d 1
dg = dey Wldes) pp (3.14)

Cu(dy) pox
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Pour résoudre ce systéme d’'équation a deux inconnues, nous procédons par itération. Pour
chaque couple (dn, d,) obtenu expérimentalement par le couplage DMA-ELPI, nous
recherchons un couple (dey, X) solution du systéme d’équation. Pour cela, nous fixons un
premier de, arbitraire pour les deux équations. Nous calculons alors les facteurs dynamiques
correspondant a chaque équation (X¢m €t Xda).- NOus choisissons le nouveau diameétre de, par
dichotomie jusqu’a ce que Xqm €gale Xq4a. Cette série de points est représentée en rouge sur
la Figure 3.36.
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Figure 3.36 : Estimation du facteur de forme dynamique x en fonction du diamétre en mobilité électrique dn.

La Figure 3.36 met en évidence une évolution croissante du facteur de forme dynamique X
en fonction du diametre de mobilité électrique d,. En effet, bien que l'augmentation du
facteur de forme dynamique n’apparaisse pas directement dans la relation (3.11), le facteur
de forme dynamique est li¢ au nombre de particules primaires Ny, composant 'agglomérat
(Baron & Willeke, 2001). Or, le nombre de particules primaires dépend du diamétre de
mobilité électrique (Lall et al., 2008). Le nombre de particules primaires croit avec le
diamétre de mobilité électrique.

Nos valeurs expérimentales sont comprises entre 3 et 4,5. Ce facteur est treés au-dessus de
la valeur de 1 correspondant & une sphére. Ce facteur signifie que, a méme volume
particulaire, les forces de frottements exercées sur I'agrégat sont trois a quatre fois plus
importantes que dans le cas d’'une sphére idéale. Cette conclusion recoupe les données en
microscopie mettant en évidence que les particules submicroniques de I'aérosol ne sont pas
sphériques et unitaires. Cette valeur est globalement trés supérieure a la valeur classique
entre 1 et 2 trouvées habituellement dans la littérature (Tableau 3.1).

Nous avons employé une seconde approche, plus théorique, pour déterminer I'évolution du
facteur de forme dynamique x sur une gamme plus large que celle établie pour les points
expérimentaux. Pour cela, nous utilisons I'évolution de la masse volumique effective en
fonction du diametre de mobilité électrique (Figure 3.34) et la relation entre la masse
volumique effective pe, le diametre de mobilité électrique d,, et le diametre aérodynamique d,
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(équation (3.30)). Ainsi, en reprenant le méme raisonnement que pour les points
expérimentaux, nous pouvons obtenir une infinité de quadruplet (d.,, da, dey, X). Cette série
est représentée en bleu sur la Figure 3.36. La concordance entre les points expérimentaux
et théoriques justifie cette approche pour exprimer plus tard la granulométrie en nombre du
SMPS en fonction du diamétre de mobilité électrique en diamétre équivalent en volume.

Une estimation grossiére du facteur de forme dynamique x selon la relation de Baron (Baron
et al., 2001) par les relations (3.9) et (3.10) donne une valeur de 2,26. La valeur obtenue par
ces relations est trés inférieure aux nétres. Ceci peut étre di au fait que ces relations ont été
établies pour un préfacteur fractal de 1,3, ce qui n’est probablement pas notre cas. Nous
aborderons le détermination de cette valeur ultérieurement.

3.4. Conclusion

Il est essentiel de connaitre les caractéristiques granulométriques et morphologiques des
fumées de métallisation afin de mieux comprendre leur impact sur la filtration. C'est pourquoi
ce chapitre a été consacré a la détermination de la distribution granulométrique de I'aérosol
ainsi qu'a I'étude structurelle des agglomérats composant les fumées.

Les distributions granulométriques réalisées sur le DLPI, Marple Andersen et SMPS ont mis
en évidence l'existence de deux populations distinctes au sein des fumées de métallisation.
La premiére population est composée de particules sphériques de taille micronique de
diameétre médian en masse de 9 um. La seconde population est composée de particules de
taille submicronique de diamétre médian en masse de 0,13 um. Les analyses SMPS mettent
en avant que la seconde population suit une loi log-normale de diamétre géométrique de 137
nm avec un écart-type géométrique associé de 1,5. Ces données sont conformes aux
mesures de terrains, lesquelles laissaient présager déja de la présence de particules
nanométriques responsables des difficultés techniques rencontrées. Des observations au
MET ont confirmé la nature nanostructurée de ces particules submicroniques composées
d’agglomérat de particules primaires. Ces particules primaires suivent une loi log-normale en
volume de diamétre géométrique 9 nm et d’écart-type géométrique de 1,2.

La morphologie de ces agglomérats va induire lors de leur filtration des structures de dép6t
différentes de celles obtenues par de simples particules sphériques. Une meilleure
connaissance de la morphologie devrait nous permettre une meilleure interprétation des
interactions fluide/particules/média filtrant. Une méthode recensée dans la littérature fondée
sur le couplage d’un DMA et d'un ELPI a été développée, validée et mise en ceuvre sur les
fumées de métallisation. Cette technique nous a permis de remonter a la masse volumique
effective p. en fonction du diamétre de mobilité électrique d.,, des agglomérats. Cette
évolution donne alors accés a la dimension fractale D; recherchée. Elle est dans notre cas
estimée a 1,9.
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La détermination de la masse volumique effective présente également l'avantage de
déterminer, pour un diametre de mobilité d,, donné, le quadruplet (dp,, da, dey, X). NOS calculs
estiment la valeur du facteur de forme dynamique x entre 3 et 4,5. Ce quadruplet permet de
passer d’'un diametre équivalent a un autre et ainsi de convertir une granulométrie obtenue
par SMPS ou ELPI en fonction d’'un autre diamétre équivalent. Cette transformation s’avere
trées utile pour comparer différentes granulométries en fonction du méme diamétre
équivalent.

Cependant, bien que la technique du tandem DMA-ELPI permette de caractériser la
dimension fractale d’'un agglomérat en 3D et non en 2D comme pour I'analyse de clichés
(diametre de giration, box counting), sa mise en ceuvre reste tres délicate pour plusieurs
raisons :

- Difficultés techniques :

Les deux appareils DMA et ELPI ne fonctionnement pas aux mémes débits : 'un a 0,3 L.min’
! et lautre & 10 L.min™. Ce probléme n’est jamais abordé dans la littérature alors qu’une telle
différence de débit est susceptible d’avoir un impact sur la granulométrie et la coagulation de
I'aérosol. De plus, la régulation précise de 0,3 L.min™ reste difficile. Une imprécision de ce
débit entraine une mauvaise sélection du diamétre de mobilité électrique et donc un résultat
faussé. Pour remédier a ces difficultés, nous contrélons en permanence le débit a I'entrée du
DMA.

- Particules multichargées et agglomérats

Ce point a fait I'objet de la création d’'une modélisation permettant de reproduire le
comportement du tandem DMA-ELPI dans son ensemble. La modélisation se base sur les
équations de la littérature établies pour des particules sphériques ou cubiques. Une étude
récente dans ce domaine remet en cause ces relations dans le cas d’agglomérats fractals.
De plus, le diamétre en mobilité électrique d’'un agglomérat différe de celui d’'une sphére.
Nous n'avons pas tenu compte de ce fait, ce qui pourrait influer sur nos mesures. Une
amélioration de la modélisation serait donc possible en étalonnant la sélection du DMA et la
loi de charge de I'ELPI sur des agglomérats fractals.

Enfin, il faut garder a I'esprit que nous ne pouvons confronter la valeur de dimension fractale
obtenue ici avec aucune donnée de la littérature. Une détermination complémentaire par
analyse de clichés permettrait d’'obtenir une valeur comparative et donc de critiquer notre
résultat.
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Les caractéristiques obtenues a travers ce chapitre sont ressemblées dans le tableau

synthése (Tableau 3.8).

Tableau 3.8 : Synthése de la caractérisation des fumées de métallisation produites par le banc

Domaine

Propriété

Résultat

Totalité des fumées

Population submicronique

distribution
concentration massique
composition chimique

masse volumique

distribution des agglomérats
structure
particules primaires (volume)

Dimension fractale

Facteur de forme dynamique

bimodale

9 um et 0,13 pm en masse

170 mg.m*

répartition massique Zn/Al =

85/15
estimée & 5724 kg.m’

loi log-normale
dgeo = 137 nm
Ogéo = 1,5
nanostructurée
loi log-normale
dgso = 9 NM
Ogéo = 1,2
1,9
entre 3et4,5
pour 60 < dp, < 160 nm
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Chapitre 4
Caracterisation du dépot

Le chapitre 2 a mis en évidence que le banc de métallisation permet de générer des fumées
dont les caractéristiques sont proches des fumées de métallisation « industrielles ». Ces
fumées ont pu étre caractérisées, en particulier, par un certain nombre de grandeurs liées a
la distribution granulométrique ou a la structure des agglomérats. Il nous reste a étudier les
dépdts obtenus par filtration de ces fumées sur des médias filtrants en vue d’élaborer un
modéele de perte de charge prédictif, ce qui est I'objet de ce présent chapitre.

Dans un premier temps, nous présenterons trés brievement une étude bibliographique sur
I'évolution du colmatage d'un filtre a fibres avant de lister les différents modéles de pertes de
charge recensés dans la littérature. Notons la faible abondance de références sur la perte de
charge de particules nanostructurées. Dans un second temps, nous caractériserons le dépét
obtenu avec les fumées de métallisation en termes de porosité. Une détermination théorique
de la porosité du dépbt sera tentée a partir des caractéristiques des aérosols de
métallisation, notamment la dimension fractale, en s’appuyant sur diverses relations de la
littérature. Enfin les différents modéles de perte de charge seront comparés a nos valeurs

expérimentales afin de sélectionner le meilleur modéle.

4.1. Bibliographie

La filtration d’'un aérosol de particules solides au travers d'un média filtrant conduit a la
formation d’'un dépot a la surface de ce dernier de sorte que la perte de charge du filtre va
augmenter au cours du temps. Perte de charge et efficacité de filtration sont des données
tres importantes pour le dimensionnement des installations d’épuration particulaire.
Différentes études sur les particules submicroniques voire nanométriques ont toutes mis en
évidence que, en dessous du MPPS (Most Penetrating Particle Size), I'efficacité de filtration
est d’autant plus grande que la taille des particules est faible (Penicot, 1998; Mouret, 2008).
Ces mémes études ont recensé et testé différents modeles d'efficacité. C'est la raison pour
laguelle nous nous focaliserons uniquement sur les modeles de perte de charge d'une
couche de particules. Par ailleurs peu d’études sur les particules nanostructurées n’ont pu
étre recensees dans la littérature.
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4.1.1. Perte de charge

Elle représente le colt énergétique a fournir pour faire passer le flux d'air a travers le média.
La perte de charge est définie comme la différence de pression statique entre I'amont Pgnont
et I'aval du filtre Paya.

AP = Pymont — Pavar (4-1)

La perte de charge traduit donc une résistance a I'écoulement de l'air. Il va s’en dire que plus
le média est colmaté, plus le passage du flux d'air s'avére difficile. Cette difficulté se traduit
par une augmentation de la perte de charge et donc un colt énergétique supplémentaire
pour les installations & maintenir leur débit de filtration nominal.

4.1.1.1. Média neuf

Dans le domaine de la filtration, les vitesses de filtration rencontrées sont comprises entre 1
et 10 cm.s™. Dans cette gamme de vitesse, le régime d’écoulement est laminaire. La perte
de charge d’'un média vierge dans un tel régime se calcule par la loi de Darcy.

avec |4 la viscosité dynamique (Pa.s), U;, la vitesse de filtration (m.s™) et R;, la résistance du
filtre (& fibres) & I'’écoulement (m™)

Davies (Davies, 1973) propose la relation empirique suivante pour décrire la perte de charge
d’'un média neuf. Cette relation est valable pour une compacité (Volume des fibres/Volume
du filtre) comprise entre 0,005 et 0,4 (gamme habituellement utilisée en dépoussiérage
industriel).

af3/2(1 + 56 af3) U
ds?

(4.3)

avec Z;, I'épaisseur du média (m), a la compacité du média (-) et ds, le diametre moyen des
fibres (m). Cette relation est largement répandue dans le domaine de filtration des aérosols
par médias fibreux sous le nom de loi de Davies.

4.1.1.2. Evolution de la perte de charge

Au cours de I'étape de filtration ou du colmatage, la perte de charge va progressivement
augmenter (Figure 4.1). Cette évolution observée par plusieurs auteurs (Japuntich et al.,
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1994, 1997; Walsh et al., 1996; Penicot, 1998) se décompose en trois phases pour les
médias plans et quatre pour les médias plissés :

Filtration en profondeur

Transition

Filtration en surface

Réduction de surface par bouchage des plis, spécifique aux médias plissés

N

A
Perte de charge

Réduction 0
de surface

Filtration en
surface

Transition

Filtration en
profondeur

| S X

Masse surfacique

Figure 4.1 : lllustration des différentes phases de colmatages.

Plusieurs auteurs décrivent les phases de filtration rencontrées sur les médias fibreux.

Dans la phase de filtration en profondeur, les particules pénéetrent a lintérieur du média
jusgu’a environ 100 um pour les médias Tres Haute Efficacité (THE) et sont collectées par
les fibres constituant le média. Cette phase est caractérisée par un accroissement lent de la
perte de charge et linéaire.

La seconde phase appelée transition correspond a la fin de la phase de filtration en
profondeur et le début de la formation d’'un dépbt sur la surface de filtration du média. Son
évolution suit typiguement une courbe exponentielle.

A la fin de la phase de transition, la surface de filtration du média est recouverte d’'une fine
couche de particule qui est suffisamment efficace pour collecter les particules incidentes. A
partir de ce point, la filtration n'est plus effectuée par les fibres du média mais par les
particules préalablement collectées a la surface du filtre. Ces derniéres forment alors un
préfitre en amont du média. Ce phénoméne, appelé auto-filtration, permet d’augmenter
I'efficacité globale du filtre. En revanche, cette hausse d’efficacité a un prix énergétique. Au
fur et a mesure de la filtration, I'épaisseur du préfiltre augmente et par conséquent la
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résistance aéraulique du filtre global aussi. Il en résulte un accroissement de la perte de
charge linéaire plus important que celui vu en phase de profondeur.

La derniére phase ne concerne que les médias plissés en raison de leur forme particuliére.
En effet, les plis des médias plissés se bouchent au fur et a mesure que le gateau se forme.
Del Fabbro (Del Fabbro, 2001) a été parmi les premiéres a s'intéresser a la modélisation des
médias plissés. Elle a en outre observé une influence de la vitesse sur la maniére dont va se
boucher le pli (Figure 4.2). A faible vitesse, les particules se déposent sur I'ensemble de la
surface de filtration disponible. Le mécanisme de dépdt par diffusion brownienne est
prépondérant. A forte vitesse, le mécanisme de dép6t par inertie est favorisé. Les particules
se déposent en majorité sur le fond du pli.

10 cm.s™ 5cm.s!

Figure 4.2 : lllustration du bouchage des plis selon différentes vitesses.

Des travaux numériques (Fotovati et al., 2011) montrent qu'une hauteur de pli élevée
permettrait d’augmenter la vitesse de filtration a lintérieur du pli. Cette vitesse favorise
I'inertie des particules et donc une occupation privilégiée sur le fond du pli. Ce résultat varie
selon la forme triangulaire ou rectangulaire du pli. Il est plus marqué pour un pli
rectangulaire.

4.1.2. Données disponibles sur le colmatage

La plupart des informations disponibles sur le colmatage des filtres a fibres proviennent des
études sur médias plans ou sur des manches filtrantes. Il existe cependant quelques
publications spécifiques au colmatage de média plissé. Les informations sur les filtres plans
restent intéressantes car ceux-ci peuvent étre percus comme un cas particulier de filtres
plissés dont le rapport hauteur de pli/largeur de pli tend vers zéro.

4.1.2.1. Colmatage

Le parametre présenté comme étant déterminant pour le colmatage de particules
nanostructurées est la taille de la particule primaire (Kim, Wang, Emery, et al., 2009; Mocho
& Ouf, 2011). Ce paramétre peut étre déterminé avec de simples analyses microscopiques.

Del Fabbro (Del Fabbro, 2001) montre d’'une part que le colmatage d'un filtre plissé est
dépendant de la structure du pli ainsi que le vitesse de filtration et, d'autre part, que ces

87



Chapitre 4 — Caractérisation du dép6t

différents parametres semblent couplés. Il est donc trés difficile de travailler en isolant un
paramétre particulier.

Mocho (Mocho & Ouf, 2011) a récemment travaillé sur le colmatage de médias plissés
HEPA utilisés dans le milieu nucléaire par un aérosol de polyméthyl méthacrylate (PMMA).
Cet aérosol est composé d’'agglomérats fractals de 232 nm (en volume équivalent) structurés
par des particules primaires de 51 nm. La dimension fractale de I'agglomérat est estimée a
1,74. 1l montre alors une influence de la vitesse de filtration sur la résistance aéraulique
pendant la phase de filtration en surface. L’accroissement de la perte de charge est plus
rapide lorsque la vitesse de filtration augmente. Ce résultat est contraire a ce qui est observé
classiguement sur les médias fibreux plans pour des particules de géométrie simple (sphére
ou cube) (Novick et al., 1992; Penicot et al., 1999; Thomas et al., 2001). De plus, Del Fabbro
(Del Fabbro, 2001; Del Fabbro et al., 2002) a mis en évidence une augmentation de la perte
de charge a faible vitesse de filtration sur les filtres plissés. Elle explique cette réduction de
surface par la répartition homogéne des particules sur la surface de filtration disponible.

Le taux d’humidité est un autre paramétre a prendre en compte pour modéliser le colmatage
d'un filtre plissé. En effet, le taux 'hnumidité de I'aérosol influence la montée en perte de
charge que ce soit pour un média plissé ou plan. Dans les deux cas, une augmentation du
taux d’humidité pendant la phase de filtration en surface diminue la résistance aéraulique du
gateau et donc la perte de charge (Gupta et al., 1993; Joubert et al., 2008, 2009). En
revanche, une augmentation du taux d’humidité pendant la phase de réduction de surface,
propre au filtre plissé, augmente considérablement I'accroissement de la perte de charge
gue ce soit pour des particules non-hygroscopiques et hygroscopiques en dessous de leur
point de déliquescence3 (Joubert et al., 2008, 2009).

4.1.2.2. Structure du média

La structure de pli différenciant un filtre plissé d’un filtre plan modifie I'écoulement de I'air par
rapport a un filtre plan. Cette différence d’écoulement modifie la perte de charge du média.
La structure de pli est caractérisée par une hauteur de pli H sur la largeur du pli, appelé pas
de plissage, Chen (Chen et al., 1995) montre que pour une hauteur de pli fixe, il existe un
nombre de pli optimal No, permettant de minimiser la perte de charge d’'un filtre plissé vierge
(Figure 4.3).

3 Propriété d’un solide & absorber 'humidité de I'air et & passer ensuite & I'état liquide ou semi-
liquide.
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Figure 4.3 : Evolution de la perte de charge d'un média plissé selon le nombre de pli. 1 inch = 25,4 mm. 1 W.G =
0,249066 kPa. (Chen et al., 1995)

En effet, si le nombre de pli N est inférieur a Ny, alors la surface de filtration disponible
diminue. Il en résulte une augmentation de la vitesse de filtration et un accroissement de la
perte de charge. Dans le cas contraire ou le nombre de pli N est supérieur a N, alors la
surface de filtration est augmentée mais les forces de frottements également. Ces forces de
frottements vont engendrer une perte de charge supplémentaire et donc augmenter la perte
de charge globale du filtre. Ce nombre de plis optimal No, ne semble pas étre dépendant de
l'orientation des fibres du média filtrant (Fotovati et al., 2011).

Del Fabbro montre que le nombre de pli optimal dépend de la hauteur du pli (Del Fabbro,
2001). Ainsi, une augmentation de la hauteur du pli a pour effet d’augmenter la surface de
filtration et donc de déplacer le nombre de pli optimal vers des plus petites valeurs. La perte
de charge minimal du pli est alors diminuée (Chen et al.,, 1995; Del Fabbro, 2001).
Cependant, il convient de prendre en compte qu'une augmentation trop importante du pli
implique des plis plus facilement déformables et par voie de conséquence une durée de vie
des filtres réduites.

Fotovati (Fotovati et al., 2011, 2012) a simulé récemment I'efficacité de collecte de filtres
plissés. Il constate qu'une augmentation du nombre de pli conduit & une diminution de la
concentration particulaire par unité de surface de filtration et donc une diminution de
'augmentation de la perte de charge (& méme surfacique collectée). Fotovati n'observe pas
I'existence d'un pli optimal ou la perte de charge du filtre est minimale. Ceci peut paraitre en
contradiction avec les travaux de Chen mais il est possible que Fotivati n'ait pas dépassé le
nombre de pli optimal, ce qui expliquerait sa conclusion.
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4.1.2.3. Porosité /Structure du dépbt

La forme de la particule est un parameétre a prendre en compte dans la prédiction de la perte
de charge. Park (Park et al., 2006) montre pour des médias plans que la résistance
aérauligue et donc l'augmentation de la perte de charge sont accrus lorsque la taille de
lagglomérat diminue. Des résultats similaires sont observés pour une baisse de la
dimension fractale de l'agglomérat. Payatakes (Payatakes & Gradonh, 1980) avait déja
montré dans les années 80 que les particules microniques se déposant sous forme de
dendrites présentaient une résistance aéraulique plus importante que des sphérules.
Kanaoka (Kanaoka, 1986) met en évidence l'influence du nombre de Péclet (rapport du taux
de transport par diffusion au taux de transport par convection), du nombre de Stokes et du
nombre d’interception sur la collecte de la particule submicronique par la fibre. Un faible
nombre de Péclet signifiera un mécanisme de diffusion prépondérant. Plusieurs auteurs
(Madler, Roessler, et al., 2006; Elmge et al., 2009) montrent qu’un nombre de Péclet petit
conditionnera un dépo6t de structure dendritique.

Pe=O Pe= oo Stk =0

Figure 4.4 : Relation schématique entre la structure du dépét et les conditions de filtration en fonction du nombre
de Péclet Pe, de Stokes St et du nombre d'interception (Kanaoka, 1986).

Wang (Wang et al., 2011) a simulé la collecte de particules par des fibres et la structure en
résultant. Il apparait que la structure fractale du dépét est liée au nombre de particules
capturées par la fibre. Ainsi, si ce nombre est inférieur a 400, le dépbt présentera une
structure ouverte de dimension fractale (en 2D) comprise entre 1 et 1,25. Si le nombre de
particules est supérieur a 400, la prédiction de la structure du dépbt est plus ardue et
dépendra du mécanisme de collecte dominant (diffusion brownienne, interception ou inertie).
En outre, Wang observe que dans tous les cas, la porosité du dépot n’est pas homogeéne. La
porosité de la couche la plus récente est plus élevée que celles se situant en dessous
laissant supposer un effet de compression. De plus, la capacité d'une particule a étre
compactée dépend de la taille de la particule, de sa forme, de sa surface, de la taille de
'agglomérat et de sa porosité (Levitas et al., 2007).
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Plus récemment, EImge (Elmge et al.,, 2009) a simulé la porosité du dépbt formé par des
nanoparticules en régime laminaire, il estime la porosité du gateau a plus de 98%. Le
Tableau 4.1 récapitule les différentes porosités obtenues concernant le domaine des

nanoparticules.

Tableau 4.1 : Valeurs de porosité dans la littérature.

Auteur Particule Diametre Porosité Commentaire
Rembor (2001) cité Sphéres
par Kasper (Kasper  polystyréne dp, = 1,3 um 0,8+0,1 Uf=1-2m.s*
et al., 2010) (PSL)
PSL dp=3,1 um 0,83 Uf=0,5m.s™*
(Lehmann, 2005)
PSL dp=3,1um 0,76 Uf=0,76 ms*
(Song et al., 2006) PSL 0,2-2 um 0,76 Uf<0,4m.s?
(Endo et al., 1998a) Alumine ddp :_C()),72um 0,8-0,94 Effet de
pp = 0,2 um compression
0,9-0,95
. _ i premiére couche Effet de
(Choi et al., 2004) Cendre d,=1,2-3,6 um 0.82-0,88 en compression
profondeur
(Mé&dler, Lall, et al., . . d, =30 nm _
2006) Simulation N,p = 20 0,96 Df=1,8
Distribution log-
. . normale -1
(Kim, Wang, Shin, et . _ i Uf=10cm.s
al., 2009) Suie dm —_120 nm 0,94 - 0,96 Df=19401
0=1,26
dpp =28 Nm
(Elmge et al.,, 2009)  Simulation d, =50 nm 0,98 0,01<Pe<1
Particules
dp, =30—-100 nm primaires
(Andersen et al., alumine c=1,7-1,8 0,9 partiellement
2002) do = . .
pp=4—-8nm fusionnees
Df<2
Yu (2003) _
Milewski (1987) cité d, =20 - 30 nm 0,98 - 0.99
par Yu (Yu et al., Recueil de
1997) simulation et dp, =70—-100 nm 0,92
(Mizuno et al., 1991; d’expérience
Yuetal., 2003) dp = 300 — 500 nm 0,85

Notons que les agglomérats de particules sont tres difficiles a distinguer sur des clichés
microscopiques une fois déposés sur le gateau en raison de leurs superpositions (Kim et al.,
2007; Wang et al., 2007; Shin et al., 2008).
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Park (Park et al., 2006) a montré que pour un dépbt formé sur une membrane plane, la
porosité inter-agrégat des particules influencait davantage la chute du gateau que la porosité
intra-agrégat.

Différents modeles de la littérature décrivent I'évolution de la perte de charge d'un média
plan au cours de la phase de colmatage avec des particules submicroniques non
nanostructurées (Payatakes, 1976; Payatakes & Tien, 1976; Bergman, 1978; Letourneau et
al., 1987, 1990; Thomas et al., 2001). En revanche, aucun modéle éprouvé n’existe encore
pour prédire spécifiguement I'évolution de la perte de charge d’une cartouche plissée.

4.1.3. Modeles de perte de charge du dép6t

Le colmatage d'un filtre correspond a la phase de filtration en surface décrite précédemment.
Le dépbt de particules formé a la surface du filtre est appelé gateau de filtration. Cet état est
tres rapidement atteint en conditions industrielles. Il entraine des modifications d’efficacité et
de perte de charge comme vu précédemment. Ces variations influent considérablement sur
le choix, l'utilisation et la durée de vie des filtres.

Au-dela d'une certaine perte de charge limite, le débit de filtration ne peut plus étre
maintenu. De plus, les contraintes mécaniques de filtration exercées de part et d’autre du
filtre peuvent détériorer ce dernier de facon irréversible. Il est donc tres important de
connaitre et d’anticiper I'évolution de la perte de charge au cours du colmatage avant
d’atteindre de telles conditions. Le gateau conditionne majoritairement I'évolution de la perte
de charge engendrée.

4.1.3.1. Modele de Novick

La perte de charge en régime laminaire est proportionnelle a la vitesse de filtration utilisée.
La perte de charge de I'ensemble {média + gateau} AP est communément nommée perte de
charge du filtre. Elle est égale a la somme de la perte de charge du média vierge APs et de la
perte de charge engendrée par le gateau APy (Novick et al., 1990, 1992).

AP = AP; + AP, (4.4)

ou la perte de charge du gateau APy est calculée selon la loi de Kozeny-Carman régissant la
perte de charge dans un milieu poreux constitué de granules. En exprimant I'épaisseur du
gateau ey (m) en fonction de la masse surfacique des particules collectées my/S; (g.m?)
(équation (4.5)), il vient
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7/
s
L

_ (4.5)
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avec my, masse du gateau (kg), St la surface de filtration (m?), Pp la masse volumique des
particules (kg.m?) et g, la compacité du gateau (-).

La loi de Kozeny-Carman peut alors s’exprimer selon I'équation (4.6).

hy ajp g Hyg my
4R, = LU (5 (4.6
Cu(1—ay) pp f

ou

LR (4.7)

ev

Q

avec hy, le coefficient de Kozeny (-), Cu, le coefficient de Cunningham (-) et ag,, la surface
spécifique des particules (m™). Cette équation est valable pour une compacité de gateau Og
inférieure a 0,2 (ou pour une porosité de gateau &y superieure a 0,8). Le coefficient de
Cunningham permet de tenir compte de la non continuité du milieu lorsque le libre parcours
moyen Ay est du méme ordre de grandeur que la taille des particules.

Le coefficient de Kozeny h, établit un lien entre la porosité d’'un milieu et sa tortuosité. Ces
deux derniers paramétres varient selon la géométrie des particules, et plus particulierement
dans le cas d’'un empilement de particules non sphériques (Comiti & Renaud, 1989). Par
conséquent, le coefficient de Kozeny varie également. Il existe de nombreuses expressions
du coefficient de Kozeny. Carroll (1996) cité par Renoux (Renoux & Boulaud, 1998) propose
I'expression suivante.

h, =5+ exp[14(¢ — 0,8)] = 5+ exp[14(0,2 — a)] (4.8)

Ce modéele est tres utilisé et approuvé par les nombreuses expériences de colmatages par
des particules microniques trés proches de grains. Cependant, il n'a pas été confronté au
domaine des nanoparticules présentes dans les fumées de métallisation. De plus, il ne
considére qu’un aérosol monodispersé, ce qui n’est jamais le cas en milieu industriel.
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4.1.3.2. Modele d’Endo

Le modele d’'Endo (Endo et al., 1998a) vise a exprimer la perte de charge en régime laminaire
d'un aérosol polydispersé suivant une loi log-normale. En effet, la tres grande majorité des
aérosols suit ce type de loi. Les hypothéses de ce modeéle sont :

- une distribution des particules log-normale
- une distribution unimodale.

- une forme des particules réguliéres

- un gateau homogéne

- un régime continu autour de la particule

Un facteur de forme dynamique x joue le rble de correction dans le cas de particules non
sphériques. La difficulté de ce modéle est d’estimer la porosité et le facteur de forme dans le
cas de particules non sphériques.

Par ce modéle, la perte de charge du gateau s’écrit :

X v(gg) my

AP, = 18,U
& g fppdf,_e,, exp(4 In%o,) 5% Sf

(4.9)

avec dgev, le diamétre géométrique de la distribution en volume log-normale (m), g4, écart-
type géometrique de la distribution log-normale, &4, la porosité du gateau (-), U, la vitesse de
filtration (m.s™), Pp, la masse volumique de particules (kg.m™) et my/St la masse surfacique
du gateau (g.m).

Endo définit en 2001 la fonction de vide v(g) (Endo & Alonso, 2001) :

10(1 — &) 4.10)

v(eg) =

&g
avec 0,3<¢g,<0,6.

Kim (Kim, Wang, Shin, et al., 2009) a montré que cette relation était également valable pour
€q Supérieur a 0,9.

La perte de charge du gateau s’écrit finalement :

X 10(1 —¢4) my
Ppds ey exp(4 In20,)  g4° Sy

AP, = 18y, Us (4.11)
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4.1.3.3. Modele d’Endo-Cunningham

Un des inconvénients du modéle d’Endo explicité ci-dessus est qu'il ne tient pas compte de
la non-continuité du milieu. Cette derniére est négligeable pour des grosses particules mais
devient prépondérante lorsque la taille des particules est du méme ordre de grandeur que le
libre parcours moyen A,.

Ainsi, pour tenir compte de cette non-continuité, nous introduisons le coefficient de
Cunningham Cu. En tenant compte de ce coefficient, le modele d’Endo devient le modele
d’Endo-Cunningham et s’écrit :

X 10(1 — g5) my
Pp Cu(dg,ve) dg,ve2 exp(4 lTLZO'g) 8.93 Sf

AP, = 18y, Uy (4.12)

La démonstration est disponible en Annexe 4.

4.1.3.4. Modele de Thomas

Plus récemment, Thomas (Thomas et al., 2011) s’est attaché a décrire le dépdt en rendant
compte de la structure dendritique formé par les particules. Pour cela, il se base sur la loi de
Davies et considére le dépdt comme un matelas de chainette de particules primaires. La
perte de charge du géateau s’écrit alors :

64 aX’? (1 +56 a3 m
g ( a) P (4.13)

AP, = F.u,—=
Cu(<dgey >) <dgey >2 pp © 7 St

g

avec

1 2
<dgey >=dgey €Xp (E (In ag) ) (4.14)

et F, le facteur correctif (-). Ce facteur est le rapport entre la surface spécifique développée
pour une fibre parfaitement lisse ay et la surface spécifique développée par la juxtaposition
des particules primaires agc.

Fo=— (4.15)
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Le facteur correctif F; peut étre déterminé selon deux approches.

1. Juxtaposition sans fusion

Dans ce premier cas, le dépbt est supposé composé d'une juxtaposition de particules
primaires de diametre d,, formant des chainettes assimilables a des fibres. Cette approche
correspond a des agglomérats parfaitement linéaires.

Le facteur correctif s’écrit :

F=-9=_"PP_15 (4.16)

2. Fusion partielle

Lorsque les particules primaires s’assemblent par des liaisons fortes de type liaison
covalente, elles forment alors des agrégats. La surface de I'agrégat est alors inférieure a la
somme des surfaces des particules primaires isolées. La surface spécifique est donc
modifiée. Pour tenir compte de cette fusion est introduit le facteur de recouvrement C,. I
permet de considérer la distance entre les centres de deux particules primaires séparées par
une distance d.

d,, —d
Co =2 (4.17)
dpp
Il vient,
a 1—Co/1 = (1= Cy)?
Fo=—=— Y P (4.18)
o 3-G(1-%)

Nous remarquons que, quel que soit le modéle utilisé, la perte de charge dépend d'une part
des parametres de I'aérosol tels que la taille de la particule et plus particuliérement celle des
particules primaires et, d’autre part, des caractéristiques du dép6t, c’est-a-dire la facon dont
vont se deposer les particules sur la surface filtrante. En effet, le facteur de porosité ¢
intervient dans tous ces modeéles et de surcroit est associé a une puissance de 2 ou 3. Il est
donc crucial de déterminer ce parametre par une étude sur un filtre plan.
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4.2. Etude du colmatage de filtre plan

Un parametre clé dans une installation de dépoussiérage est la perte de charge engendrée
par le dépbt de particules collectées au sein et a la surface du média filtrant. Une forte perte
de charge peut entrainer une chute du débit de captage de la source polluante. Il est donc
nécessaire de régénérer périodiqguement le média filtrant par un décolmatage généralement
par a-coups d'air comprimé. Dans un premier temps, nous allons nous intéresser a
caractériser le dépot formé a la surface du media filtrant en termes d’évolution de la perte de
charge en fonction de la masse surfacique collectée et de la porosité. La porosité est un
parametre critique dans I'écoulement du flux d’air. Il joue donc un réle déterminant dans la
perte de charge engendrée. Nous allons donc déterminer la porosité de deux maniéres
distinctes : expérimentale et théorique via diverses considérations. Ces éléments devraient
aider a l'établissement d'une relation permettant I'estimation de la perte de charge d'un
dépbt de particules nanostructurées.

4.2.1. Matériel et méthodes

La ligne de prélévement 4 est dédiée a I'étude du colmatage par la partie submicronique des
fumées de métallisation (Figure 4.5) et a I'estimation de la contribution des agglomérats
nanostructurés a la perte de charge globale. En effet, une particule posséde une surface
spécifique d’autant plus importante que sa taille est petite. Une grande surface spécifique
implique des forces de frottements plus importantes donc une augmentation de perte de
charge. Ainsi, I'aérosol nanostructuré constituant la population submicronique des fumées
est responsable de la quasi-totalité de la perte de charge du média filtrant. Nous ne
travaillerons qu'avec cette partie.

Canalisation principale
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cyclone;...
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Figure 4.5 : Schéma détaillé de la ligne 4.
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Le colmatage est réalisé sur un filtre membranaire Pall GLA-5000 de diameétre 47 mm au
moyen d’'une pompe située a l'aval du filtre.

Ce filtre a été choisi pour deux raisons :

- Le dépbt en profondeur d’un filtre membranaire est tres faible et nous nous baserons
sur 'hypothése que la totalité des particules collectées est située en surface du filtre.
La masse de particule collectée correspond alors a la masse du gateau.

- Il est nécessaire d’avoir une surface plane pour mesurer une épaisseur de filtre afin
d’accéder a la porosité du dépot.

Les caractéristiques du filtre GLA sont indiquées dans le Tableau 4.2.

Tableau 4.2 : Propriétés a I'état neuf du filtre GLA-5000

Désignation GLA-5000
Type de média Membrane plane
Composition PVvC
Efficacité 0,9994 a 0,3 um
Grammage (g.m) 13,67
Epaisseur (mm) Environ 0,1
Taille des pores (um) 5

Le colmatage s'effectue avec épuration préalable des particules microniques. Cette
opération est assurée par un impacteur en cascade situé immédiatement en amont du média
filtrant sur lequel ont été retirés des étages. Deux impacteurs ont été utilisés : Andersen
Marple 298 et Andersen 1 ACFM (Figure 4.6).

Figure 4.6 : Photo des impacteurs en cascade Andersen 1 ACFM (a gauche) et Andersen Marple 298 (a droite)

Le diameétre de coupure retenu est de l'ordre de 2,3 um aérodynamique. Quatre vitesses de
filtration ont été testées au cours des colmatages. Les impacteurs utilisés pour les différentes
vitesses sont récapitulées dans le Tableau 4.3. Les vitesses de filtration sont choisies en
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fonction du nombre d’étages de telle fagcon que le diamétre aérodynamique de coupure reste
de l'ordre de 2,3 pm.

Tableau 4.3 : Conditions de colmatages submicronique sur filtre plan

Vitesse de filtration ~ vaviation de vitesse

1 entre le début et la Impacteur Nombre d’étages
moyenne (cm.s") fin de I'expérience
3% Marple Andersen
1,56 298 6
11% Marple Andersen
7,8 298 5
35% Marple Andersen
18,8 298
32,1 38% Andersen 1 ACFM

La perte de charge du filtre est suivie en temps réel par un capteur de pression différentielle.
Le débit de filtration est déduit par mesure de la perte de charge d’'une tuyere en aval du
filtre. Au sein d’'un essai, la vitesse de filtration est variable dans le sens ou le débit filtré est
obtenu par aspiration par une pompe sans régulation. La vitesse de filtration diminue donc
au cours du temps. La vitesse présentée pour chaque essai correspond a la vitesse
moyenne sur I'essai.

4.2.2. Influence de la vitesse

L’objectif est de mettre en évidence ou non linfluence de la vitesse de filtration sur la
structure du dép6t. L'évolution du rapport perte de charge sur vitesse de filtration en fonction
de la masse surfacique des particules collectées reste un indicateur simple pour observer
une modification de structure (Figure 4.7). Les colmatages a faibles vitesses ont été réalisés
en gardant une masse surfacique faible. En effet, le temps de génération des fumées est
limité & 1h pour des contraintes techniques liées a la chauffe du pistolet ou a l'irrégularité de
la génération passé ce délai.
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Figure 4.7 : Evolution de la perte de charge du dép6t en fonction de la masse surfacique déposée pour

différentes vitesses moyennes de filtration

Tout d’abord, les différents essais réalisés a méme vitesse sont cohérents, ce qui signifie
que les essais sont fiables et reproductibles. L’ensemble des points est caractérisé par une
pente globale de 1,7.10* Pa.s.m.g™. Nous discernons toutefois deux séries avec les vitesses
expérimentales de 1,56 et 7,8 cm.s™ (premiére série) d'une part et 18,8 et 32,1 cm.s™
(seconde série) d'autre part. Ainsi, la perte de charge a méme masse surfacique est plus
importante pour la seconde série que pour la premiére.

Ces différences de pente peuvent étre attribuées a différents parametres :

1.

100

Diameétre de coupure variable.

Les vitesses utilisées lors des essais ont été choisies de telle facon a ce que le
diamétre supérieur de l'aérosol soit en moyenne d’environ 2,3 pm. Néanmoins,
comme nous l'avons expliqué plus haut, la vitesse de filtration varie au cours de
I'essai en raison de I'absence de systéme de régulation. La distribution de I'aérosol
varie donc sensiblement pendant le colmatage malgré toutes nos précautions.

Concentration de 'aérosol variable

Certains de nos essais peuvent s’étaler sur une heure. Sur un laps de temps aussi
long, une variation de la génération est envisageable. Nous tenons compte du débit
de filtration dans nos essais mais une variation de concentration est également
théoriqguement possible. Malgré tout, aucun changement significatif de distribution
(diametre géométrique, concentration) n'a été observé au cours de nos expériences
de caractérisation des fumées générées. De plus, Thomas (Thomas et al., 2001) a
montré par ailleurs que dans le cas de particules submicroniques, la concentration de
I'aérosol n'avait aucun effet sur la perte de charge engendrée.
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3. Compression du gateau

Dans le cas d’'une influence de la vitesse de filtration, nous aurions vu apparaitre un
effet de compression pour des vitesses plus importantes sur les courbes de
colmatage (perte de charge en fonction du temps de filtration ou de la masse
surfacique collectée). En effet, la compression d'un gateau s’effectue de maniere
progressive, de sorte que I'évolution de la perte de charge en fonction de la masse
surfacique collectée (ou du temps) serait de type exponentiel et non linéaire comme
cela est observé. Un effet de compression est donc écarté.

L’écart entre les deux séries est donc trés vraisemblablement d0 a des variations
expérimentales. Pour conforter I'absence de compression, nous allons déterminer
expérimentalement la porosité globale du gateau.

4.2.3. Mesure de la porosité

La détermination de la porosité nécessite la détermination de I'épaisseur du dépobt et de la
masse de particules collectées a la surface du filtre. La mesure de I'épaisseur du dépét a été
réalisée par interférométrie (Figure 4.8). Cette technique est destinée a mesurer de faibles
épaisseurs de I'ordre de quelgues nanometres a la centaine de micrométres (Ferrier, 2005).
L'interférométrie se base sur la technologie laser, laquelle présente une grande cohérence
(le laser se disperse peu) et une forte intensité. L'interférométrie exploite les interférences
entre plusieurs ondes cohérentes pour déduire des informations sur la distance parcourue.
Le laser utilisé doit donc étre stable, monochromatique et paralléle.

Téte du laser
Table support

Figure 4.8 : Vue de l'interférometre
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Le filtre plan est placé sur une table mobile permettant le déplacement en X et Y de cette
derniére sous le laser (Figure 4.9). Le bord de I'échantillon non colmaté est utilisé en tant
gue blanc de notre mesure.

Téte optique de
l'interférométre

*’*" 4 Gateau

4+— Filtre GLA

&

+—— Table
support

Figure 4.9: Schéma de principe des mesures par interférométrie

Une difficulté majeure dans la mesure d’épaisseur lors de l'utilisation d’'un microscope est la
nécessité de compresser I'échantillon lors de sa préparation. Cette préparation induit donc
une part d’erreur importante. Ce point disparait avec l'utilisation de l'interférométrie. Malgré
tout, si cette technique de mesure d'épaisseur semble de prime abord intéressante, nous
nous sommes heurtés a deux autres probléemes.

Support non plan : Ce point est propre au filtre utilisé. Le filtre colmaté (support en
excluant le gateau) n'est jamais parfaitement plan ce qui rend difficile
I'établissement de la ligne de base (zéro). Ce point est corrigé partiellement en
combinant la nature électrostatique du filtre avec une plaque de plexiglas
préalablement chargée d'électricité statique.

Déviation du signal : Ceci est un défaut propre a I'instrumentation. Au cours d’'une
mesure, le signal peut rester trés stable ou au contraire dévier progressivement.
Pour diminuer cet effet, nous utilisons au moins deux profils pour chaque filtre et
traitons le signal lors de I'exploitation des courbes de profils obtenues. La Figure
4.10 illustre cet effet de déviation ainsi que sa correction a posteriori.

La correction (courbe rouge) consiste a aligner les zéros aux deux extrémités du filtre de
facon a corriger le phénoméne de déviation du signal. Les pics présents en début et fin de
signal correspondent & un dépdt plus important di au rebord du porte-filtre. Seule la partie
stable est utilisée pour la détermination de I'épaisseur.
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Figure 4.10 : Exemple de déviation du signal dans l'interférométrie
Les mesures d’épaisseur du dépb6t en fonction de la masse surfacique collectée sont
présentées sur la Figure 4.11. Les épaisseurs de gateaux étant trop faibles pour étre

quantifiées a la vitesse moyenne de 1,56 cm.s™, cette vitesse n'est pas représentée sur le
graphe.
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Epaisseur du gateau (um)
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o
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Masse surfacique générée (g.m-2)

®78cms-1 mW188cm.s-1 A 30,9cm.s-1

Figure 4.11 : Evolution de I'épaisseur du dép6t en fonction de la masse surfacique déposée pour différentes
vitesses moyennes de filtration
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A partir de la masse du dépot et de son épaisseur il est possible de déterminer la porosité du
dépobt par la relation (4.19).

m
) /Sf

Pp €g

avec g, la porosité du gateau (-), my/S; la masse surfacique du gateau (g.m?), p, la masse
volumique des particules (kg.m®) et e, I'épaisseur du dépdt (m). Les résultats sont
synthétisés dans le Tableau 4.4.

Tableau 4.4 : Porosité du dépdt pour différentes vitesses moyennes de filtration de7,8, 18,8 et 30,9 cm.st

o Diamétre de MAasse Epaisseur Porosité
coupure moyen gateau Moyenne Incertitude Moyenne Incertitude
cm.s™ pm g.m? pm pm . -
7,5 2,32 5,69 11,7 0,3 0,91 0,03
7,6 2,29 9,53 21,7 0,7 0,92 0,03
7,8 2,26 7,4 13 0,7 0,90 0,05
8,2 2,22 5,8 10,1 0,4 0,90 0,03
16,9 2,64 16,93 52,4 14 0,94 0,02
18,8 2,51 13,75 34,8 1,1 0,93 0,03
18,9 2,5 13,5 40,2 2,1 0,94 0,05
20,8 2,38 7,32 25,5 0,9 0,95 0,03
29,8 2,62 6,96 19,1 0,5 0,94 0,03
31,9 2,53 4,73 12,5 0,4 0,93 0,03

L'évolution de la porosité en fonction de la masse surfacique et selon les trois groupes de
vitesses testées est présentée Figure 4.12.
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Figure 4.12 : Evolution de la porosité du dép6t en fonction de la masse surfacique déposée pour différentes
vitesses moyennes de filtration

La porosité moyenne varie peu sur I'ensemble de nos mesures. La porosité moyenne, tous
essais confondus, vaut

£,=931+3%

Notons que la porosité du gateau obtenue est trés élevée. Elles est cependant du méme
ordre de grandeur de celles trouvées dans la littérature (Tableau 4.1) : 94% - 96% pour des
nanoparticules de suie (Kim, Wang, Shin, et al., 2009), de 80% a 94% pour des particules
d’alumine de 0,2 um (Endo et al., 1998a), de 90% pour des particules d’alumine de 4 - 8 nm
(Andersen et al., 2002). Le géateau de filtration est donc majoritairement composé de vide.

La Figure 4.13 met clairement en évidence I'absence de corrélation entre la porosité et la
vitesse moyenne de filtration. En d’autres termes, la vitesse de filtration n’influe pas sur le
dépbt pour la gamme de vitesses testées. Nous en concluons qu'il n'y pas deffet de
compression du géateau sur cette gamme. Cette observation confirme que les deux séries a
priori dissociées Figure 4.7 ne forment qu’une. L'uniformité du gateau est concordante avec
les résultats de Kim (Kim, Wang, Shin, et al., 2009) qui a travaillé avec des agglomérats de
suies de 120 nm et Madler (Madler, Lall, et al., 2006).
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Figure 4.13 : Evolution de la porosité du dépdt en fonction de la vitesse moyenne de filtration

4.3. Estimation de la porosité globale théorique

Nous venons de déterminer expérimentalement la porosité du dépbét formé au cours du
colmatage d'un filtre plan par des fumées de métallisation. Cette détermination est cruciale
pour l'utilisation des modéles de pertes de charge mais présente I'inconvénient d'étre longue
dans sa mise en ceuvre. Nous allons a présent tenter de retrouver cette valeur expérimentale
par des calculs en considérant la structure agglomérat de la particule. La porosité globale du
gateau est alors une combinaison de la porosité inter-agrégat €, €t de la porosité intra-
agrégat €, du gateau (Figure 4.14).
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Figure 4.14 : Schéma des porosités inter et intra-agrégat.
avec

Volume agrégats

& =
inter Volume total

et

Volume de particules primaires

Sintra = -
intra Volume agrégats

Le volume de solide constituant le gateau s’écrit :

Volume solide  Volume de particules primaires

Volume total Volume total

Volume solide (Volume de particules primaireS) (Volume agrégats>

Volume total Volume agrégats Volume total

1- &g = (1 = €mera) (X = Einter)
D’ou

&g = Einter +(1- ginter) Eintra

(4.20)

(4.21)

(4.22)

(4.23)

(4.24)

(4.25)

107



Chapitre 4 — Caractérisation du dépot

4.3.1.1. Porosité intra-agrégat

4.3.1.1.1 Définition

La porosité intra-agrégat €., S'€crit :

(4.26)

avec Vyp, le volume de la particule primaire, V4 celui de I'agrégat et p,,, la masse volumique

du matériau.

Le volume de la particule primaire s’écrit

Myg

Vv, =—029
pp Npp Pm

(4.27)

Un agrégat peut étre caractérisé entre autres par sa porosité intra €y, son diametre de
giration dg ou la longueur maximale projetée L. Ces parameétres sont illustrés sur la Figure

4.15.

- La porosité intra-agrégat €i,;, €st définie comme le rapport entre le volume de vide au
sein de I'agrégat sur le volume de I'agrégat. Elle dépend de sa structure spatiale.
- Lalongueur maximale projetée est le diametre minimum de la sphére enveloppant la

totalité de I'agrégat.

- Le diametre de giration dy caractérise d’'une fagon globale la position des particules
primaires par rapport au centre de masse de I'agrégat. Il renseigne sur la répartition
des particules primaires dans I'agrégat ou I'agglomérat. Il est défini comme étant la
moyenne des carrés des distances (d;) entre les particules primaires et le centre de

gravité de lI'agrégat :

4
d 2=—Zd-2
7 Ny - l

Il est généralement déterminé par analyse de clichés de microscopie électronique.
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Cercle circonscrit

d
d

PP

g

Figure 4.15 : lllustration de la longueur maximale projetée L et du diamétre de giration dg.

Le diametre de giration et le nombre de particule primaire sont liés a la nature fractale de
I'agrégat par la relation (Bonczyk & Hall, 1991) :

g\
Ny = kg <_> (4.29)

dPP
ou kg est appelé préfacteur fractal.
D’ou

dy = dpy (h) (4.30)

Or la longueur maximale projetée L est proportionnelle au diameétre de giration (Samson et
al., 1987; Koylu, Faeth, et al., 1995; Oh & Sorensen, 1997; Brasil et al., 1999) :

Iy +2
L= fo dy (4.31)

En injectant I'équation (4.30), il vient,

Df + 2 N, \Y/Pr
f pp
L= L —Z2g (=PP 4.32

Df PP < kf ) ( )

Le volume de I'agglomérat exprimé en fonction de la longueur maximale projetée L est :
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Vag = 6 A (4.33)
Donc la masse volumique de I'agglomérat vaut
m
= (4.39)
ag
P = Mag _ Magg
P %Lg’ m (D +2 3/2 4.3 (M)3/Df (4.35)
6\ Df PP \ kg
Finalement,
p
Eintra = 1 — £ (4.36)
Pm
En remplacant les expressions respectives de p, et pm, il vient
T, o3
.. — 1 gdpp Npp
intra E(Df+2>3/2 4 3 (M)S‘/Df (4.37)
6\ Df PP\ kg
Dy + 2\ % (Np,\3/Pr
Entra = 1 = Npp < fD > (kpp) (4.38)
f G

Nous obtenons alors I'expression de la porosité intra €;yya.

3/2
i (4.39)
D, +2

Il est également possible d’estimer la porosité intra-agrégat en fonction du diameétre de
giration. Selon cette approche,

3 Df_3
— D
Eintra = 1- kGDf Npp f

d Df_3 3 Df—3
& =1—kg(— =1—ke"F (Nyp) °F
intra,dg G Dpp G pp

(4.40)
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4.3 - Estimation de la porosité globale théorique

Au cours de ses travaux, Vibhavata (Vibhavata, 2009) a montré que [l'utilisation de la
longueur maximale projetée L était plus adaptée que le diametre de giration dq pour le calcul
de la porosité intra-agrégat. C’est pourquoi, nous utiliserons cette expression par la suite.

4.3.1.1.2 Nombre de particules primaires Ny

La détermination du nombre de particules primaires est une étape difficile dans la
caractérisation d’'un agrégat. En effet, le diamétre géométrique des particules primaires est
de l'ordre de 9 nm. Sa détermination nécessite donc un microscope a grande résolution.

Cependant, il existe une relation explicitée par Lall & Friedlander (Lall & Friedlander, 2006)
entre le nombre de particules primaires N, et le diametre de mobilité électrique d,, de la
particule.

dm  F"Npydp,
Cu(dy)  12ml,

(4.41)

Oou encore

12mdy, Ay

Ny = — 9 .
P = Culdy) FdZ, (4.42)

avec F' = 9,17 pour des agglomérats orientés aléatoirement et dans des conditions de
réflexion spéculaire de 7% et de réflexion diffuse de 93% (Dahneke, 1982). La réflexion est
dite diffuse lorsque la lumiere incidente est réfléchie dans toutes les directions. La réflexion
est spéculaire lorsque le rayon réfléchi est unique.

Cette relation est valable tant que D est inférieur a 2 et que les particules ont toutes la méme
taille et sont indéformables. Les clichés pris au Microscope Electronique a Transmission
montrent que les particules primaires sont sphériques. Nous approximons la distribution log-
normale des particules primaires a des sphéres uniques de diamétre égale au diametre
géométrique de la distribution.

Le tracé de I'équation (4.42) est présenté sur la Figure 4.16.

111



Chapitre 4 — Caractérisation du dép6t

700

Nombre de particules primaires

0 50 100 150 200 250 300
Diamétre en mobilité électrique (nm)

Figure 4.16 : Evolution du nombre de particules primaires constituant un agrégat selon le diamétre en mobilité
électrique

La distribution submicronique de I'aérosol en fonction du diamétre de mobilité électrique suit
une loi log-normale centrée sur 140 nm (83.3.2). Pour ce diamétre, nous obtenons une
valeur de :

N,, =200

Le parametre de préfacteur fractal sera estimé aprés la détermination de la dimension
fractale Dx.

4.3.1.2. Porosité inter-agrégat

La porosité inter-agrégat €., €st calculée selon la relation proposée par Yu (Yu et al., 2003)
qui considére I'effet de la taille de particule sur la porosité du gateau formeé

0,156

Einter = 0,4 + 0,6 exp (—0,145 (%”) Deu0’552> (4.43)

avec A, la constante de Hamaker. Chuarev (Churaev & Galwey, 2000) a estimé l'ordre de
grandeur des constantes d’Hamaker dans lair pour plusieurs systéemes fibre/particule
(Tableau 4.5).

Tableau 4.5 : Estimation de la constante de Hamaker selon le systéme fibres/particules.

Systéme fibre-particule considéré Constante d’Hamaker dans I'air (J)
métal-métal 4,0.10"
métal-quartz 2,6.10"°
quartz-quartz 7,9.10%°
polymére-polymére 6,4.10%°
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Au cours de la filtration en surface, nous faisons I'hypothése que toutes les particules sont
arrétées par le préfiltre formé par les anciennes particules collectées. Nous pouvons estimer
la constante d’Hamaker dans notre cas égale a 4.10™ J.

Nous pouvons donc estimer une porosité inter-agrégat €, de
Einter = 97,5 %

Avant d’étre en mesure de pouvoir calculer la porosité intra-agrégat, la détermination du
préfacteur fractal ks est nécessaire. Cette détermination nous permettra de déterminer une
porosité globale tenant compte de la structure agrégat du dépét et in fine de mettre en place
un nouveau modéle.

4.3.1.3. Estimation du préfacteur fractal

Avant de pouvoir apprécier la porosité inter-agrégat, il est nécessaire d’'évaluer le préfacteur
fractal entrant en jeu dans I'’équation (4.29) rappelée ici.

g\
PP

Ce facteur est généralement estimé en tracant I'évolution du nombre de particules primaires
par agrégat en fonction du rapport du diametre de giration obtenue par cliché de microscopie
sur diamétre de particule primaire. Ouf (Ouf, 2006) a ainsi estimé pour des suies d’incendie
une dimension fractale de 1,85 associée a un préfacteur fractal de 2,31. Cependant, cette
technique est trés colteuse en temps d’'analyse puisqu’il faut analyser chaque particule sur
chaque cliché. En outre, I'échantillon doit étre préalablement prélevé sur une grille plane.
Ceci signifie que la mesure est faite sur un support plan et non dans le milieu de génération.
De nombreux auteurs ont travaillé sur les différents couples préfacteur-dimension fractale
(Lapuerta et al., 2010) (Tableau 4.6).
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Tableau 4.6 : Comparaison des couples préfacteur/dimension fractale disponibles dans la littérature.

Préfacteur fractal Dimension

Auteurs Particules/technique Ke fractale D;
(Meakin, 1984) Simulation 1,05 1,74
. SUPTR 3,49 1,40
(Samson et al., 1987) Suies d’'acétyléne 267 1.47
(Mountain & Mulholland, Simulation sur des suies 5,80 1,90
1988) 1,37 1,82
(Megaridis & Dobbins, Suies issu de combustion 2,18 1,62
1990) d’éthylene 1,80 1,74
(Kayli, Xing, et al., 1995) Suies de combustion 2,4 1,70
1,37 avec Npp=5-
200 1,82
1,30 avec 174
(Wu & Friedlander, 1993) Simulation en régime Npp=10-200 '
’ moléculaire 1,30 avec 1091
N,p=10-500 ’
1,43 avec
N,,=50-350 1.83
. . . \ s 9,00 1,74
(Puri et al., 1993) Suies de combustion d’'éthane 350 1.40
. Suies de combustion de 1,23 1,74
(Caretal., 1995) méthane 2,45 1,74
Suies de combustion
d’acétyléne, propylene, 8,50 1,82
éthyléne et propane
(Koyli, Facth, etal,  Angular Light scatering 278 175
1995) 2,71 1,65
2,39 1,67
TEM 2,35 1,66
2,17 1,73
2,18 1,54
(Sorensen & Roberts, Simulation sur des suies 1,19 1,82
1997) Expérience 1,23 1,74
(Brasil et al., 2000) Simulation sur des suies 1,27 1,82
(Lee et al., 2002) Suies de diesel 4,95 1,83
(Gmachowski, 2002) Simulation 0-2,15 1-3
(F;Aag:\(/iuf:g’e';gg&)& Suies de diesel 1,01 1,75
(Hu & Koylu, 2004) Suies de Sombustion 1,90 1,82
acétylene
(Neer & Koylu, 2006) Suies de diesel 1,90 1,77
Suies de combustion
(Ouf et al., 2008) d’acétyléne, toluene et 2,44 1,78
polyméthyl de méthacrylate
(Chakrabarty et al., 2007) Smesd(,jfa combustlon 2,2 1,79
éthylene
(Caumont-Prim et al., Agglomérats de carbone 263 1.70
2012) (Palas FGF-1000) ' ’

Nous constatons que la dimension fractale vaut trés généralement 1,6 - 1,9. Le préfacteur
fractal associé oscille entre 1,2 et 3,5.
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Gmachowski (Gmachowski, 2002) propose la relation suivante obtenue a partir de
simulations d’agglomérats pour estimer le préfacteur mais sans en préciser le domaine de
validité.

Dy

DA\2 2+ Dp\P?
ke =| 1,56 — (1,728 - —f) — 0,228 ! (4.29)
2 Dy

Dans notre cas, en utilisant la valeur de dimension fractale de 1,92 déterminée
précédemment, nous obtenons un préfacteur fractal de 1,16.

Oh (Oh & Sorensen, 1997) s’est intéressé a lincidence du recouvrement partiel & des
particules primaires sur les parametres morphologiques de la particule tel que le diamétre de
giration, la dimension fractale ou encore le préfacteur fractal (Figure 4.17). Le facteur de
recouvrement partiel est défini comme le rapport du diamétre de la particule primaire sur la
distance d séparant le centre des deux particules.

5= (4.29)

Figure 4.17 : lllustration du facteur de recouvrement

Oh et Sorensen (1997) montrent dans leurs simulations que prendre en compte le facteur de
recouvrement amenent & dénombrer davantage de particules primaires par agglomérats et
donc des agglomérats plus denses. Il en résulte une dimension fractale et un préfacteur
fractal plus élevé. Il trouve ainsi le couple D = 2,01 et kg = 3,0 en tenant compte du
recouvrement et Dy = 1,80 et kg = 1,30 sans en tenir compte.
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La Figure 4.18 extraite de leurs travaux permet d'estimer le préfacteur fractal a partir de la
dimension fractal.

23 : ] ] Ll I l 1 T L) L] I T 1 1 L) I I :.' ] L) : 35
21 F —o— kg 4 25
E e = ; :
20 F ’ 4 2.0
S 1o F J15%
1.8 | 4 1.0
Jil - 05
16 h==I 1 1 ] 1 1 1 L I 1 1 L 1 l 1 1 L 1 : 00
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0

Figure 4.18 : Evolution de la dimension fractale D et du préfacteur fractal ke pour de particules simulées en
fonction du parameétre de recouvrement 0. kg, est la valeur lorsque Npp tend vers l'infini (Oh & Sorensen, 1997)

Ouf (Ouf, 2006) a déterminé pour des particules de suies une dimension fractale de 1,85
associée a un préfacteur fractal de 2,31. A partir de la Figure 4.18, nous pouvons estimer,
pour cette valeur de dimension fractale de 1,85, un préfacteur fractal associé de 1,95 ou 2,2
lorsque N, tend vers linfini. En effet, Oh (Oh & Sorensen, 1997) explique que la dimension
fractale devient indépendante du facteur de recouvrement & lorsque le nombre de particule
primaire N, tend vers linfini. La valeur obtenue par le graphe est donc cohérente avec celle
trouvée par Ouf.

Dans notre cas, nous avons préalablement déterminé une dimension fractale de D; = 1,92
par la combinaison en série d'un DMA et d’'un ELPI. Pour cette valeur, le facteur de
recouvrement vaut a 1,6. Cette valeur signifie que les particules primaires fusionnement
partiellement entre elles. Par voie de conséquence, elles sont fortement liées. Ceci qui est
di au mode de génération de type nucléation mis en ceuvre.

D’apres la définition de ce facteur, la distance d entre les centres de deux particules
primaires est :

d=5,7nm
Le préfacteur fractal équivaut a :
kG = 2,4

Notons que cette valeur est tout a fait cohérente avec les valeurs citées plus haut. Nous
conserverons donc cette valeur pour le calcul de la porosité inter-agrégat
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4.3.1.4. Calcul de la porosité globale

La porosité globale €4 se calcule selon (4.25)
€5 = Enter T (1 = €inter) €intra (4.25)

La Figure 4.19 présente 'évolution de la porosité globale €4 en fonction du préfacteur fractal
kg et Npp-

Porosité globale

10 100 1000
Diamétre en mobilité électrique (nm)

—kG=1 =——kG=15 =——kG=2 e=——kG=24 -——kG=3

Figure 4.19 : Evolution de la porosité globale en fonction du préfacteur fractal et du nombre de particules
primaires.

La Figure 4.19 met en évidence que pour un nombre de particules primaires trés grand, la
valeur du préfacteur fractal ks devient moins signifiante. Ainsi, bien que nous ne sommes
pas certains de la détermination de kg, Np,, Nous pouvons prévoir une porosité globale ¢,

g5 =99,6 %+ 0,3 %

Nous relevons des valeurs théoriques de porosité inter-agrégat et intra-agrégat respectives
de 97,5% et 90,6% soit une porosité globale de 99,6%. Nous devons rester cependant
attentifs au parametre de la dimension fractale. Nous avons en effet déterminé la porosité du
dépbt en s’attachant a utiliser les paramétres morphologiques et structurels de la particule.
La Figure 4.20 met en avant le lien fort entre la structure fractale de la particule et la porosité
globale théorique. Cette observation est un argument pour considérer la nature
nanostructurée des particules dans la prédiction de la perte de charge.
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Figure 4.20: Evolution de la porosité globale en fonction de la dimension fractale Dy. Les parametres kg et Npp
sont gardés constants et valent respectivement 2,4 et 200.

Nous ne sommes donc pas en mesure d’estimer précisément une porosité globale théorique
précise malgré nos connaissances sur les particules des fumées de métallisation. Il faut
néanmoins garder a l'esprit que notre évaluation de la porosité globale se base sur
I'estimation de nombreux parametres. Le Tableau 4.7 récapitule les parametres utilisés au
cours de nos calculs ainsi que la maniére dont ils ont été déterminés.

Tableau 4.7 : Synthése de l'estimation des paramétres pour le calcul théorique de la porosité globale

Parametre Détermination
Préfacteur fractal Ko calcul (Oh & Sorensen, 1997)
Dimension fractale D expérimental Tandem DMA-ELPI
Nombre de particules primaires Npp calcul (Lall & Friedlander, 2006)
Constante de Hamaker A calcul (Churaev & Galwey,
2000)
Masse volumique de la particule Pp expérimental EDS

Les nombreux parameétres estimés expliquent que notre évaluation théorique ne peut étre
précise malgré un attachement particulier pour se rapprocher des valeurs disponibles de la
littérature. Notons que les relations utilisées ne sont valables que pour un aérosol
monodisperse, ce qui n'est pas notre cas. Cette hypothése simplificatrice fausse notre
évaluation.

Pour affiner cette évaluation, il faudrait pouvoir étendre les relations utilisées a un aérosol
polydispersé. Il nous faudrait également déterminer expérimentalement I'ensemble des
paramétres intervenant dans les calculs. Par exemple, le nombre de particules primaires par
agglomeérat et le préfacteur fractal peuvent étre déterminés par analyse de clichés. Ces
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clichés permettraient également une autre détermination de la dimension fractale Ds et donc
de confirmer notre valeur. Nous nous baserons par la suite sur la porosité globale du dép6t
déterminé expérimentalement a savoir 92,8 %.

4.4. Choix du modéele de perte de charge

Nous scindons ce choix selon deux approches : approche particules primaires d’'une part et
approche agglomérat d’autre part.

4.4.1. Approche particules primaires

La connaissance des caractéristiques de I'aérosol nanostructuré et du dép6t devrait nous
permettre de modéliser 'augmentation de la perte de charge en cours de filtration. L’objectif
est de déterminer quelle est la meilleure relation de perte de charge (recensée dans la
littérature) permettant de traduire I'évolution de cette derniére au cours du colmatage.

Les Figure 4.21 a 4.24 présentent les modeles de Novick, Endo, Endo-Cunningham et
Thomas en utilisant la porosité expérimentale obtenue précédemment. Les points
expérimentaux correspondent a ceux réalisés dans I'étude du colmatage de filtre plan.
L’'aérosol est assimilé & une population de particules primaires sphériques et unitaires. Cette
hypothese est utilisé dans la littérature notamment par Kim (Kim, Wang, Shin, et al., 2009).
Elle présente I'avantage de s’affranchir de la forme et de la structure spatiale de la particule.
Ainsi, il n'y a pas de facteur de forme dynamique ou de dimension fractale a estimer. Les
valeurs des parametres utilisés sont :

- Diametre de particule d, €gal au diametre des particules primaires : d, =d,, = 9
nm

- Ecart-type géométrique : o4 = 1,2

- Facteur de forme dynamique : x =1

- Masse volumique du matériau : p, = 5724 kg.m*

Concernant le modéle de Thomas, nous avons utilisé son approche la plus simple consistant
a considérer les agglomérats comme une juxtaposition de particules primaires. Pour chaque
graphe, les points expérimentaux sont représentés en bleu et le modele en rouge. Les
incertitudes de porosité ont été utilisées pour déterminer la sensibilité du modéle : la valeur
moyenne de 92,8 % est représentée en trait plein et les valeurs minimales
(89,5 %) et maximales (96,0 %) en trait pointillé.

La perte de charge étant engendrée majoritairement par la population submicronique des
fumées de métallisation en raison de leur grande surface spécifique, nous ne travaillons
gu’avec cette population.
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Figure 4.21 : Evolution de la perte de charge du media plan GLA lors du colmatage par la population
submicronique des fumées de métallisation en fonction de la masse surfacique selon le modéle de Novick.
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Figure 4.22 : Evolution de la perte de charge du media plan GLA lors du colmatage par la population
submicronique des fumées de métallisation en fonction de la masse surfacique selon le modéle d’Endo.
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Figure 4.23 : Evolution de la perte de charge du media plan GLA lors du colmatage par la population

submicronique des fumées de métallisation en fonction de la masse surfacique selon le modéele d’Endo-
Cunningham. Particules primaires
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Figure 4.24 : Evolution de la perte de charge du media plan GLA lors du colmatage par la population

submicronique des fumées de métallisation en fonction de la masse surfacique selon le modele de Thomas (pas
de fusion). Particules primaires
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Notons tout d’abord la sensibilité des modeles a la valeur de la porosité. Une variation de
3,2%, incertitude sur notre mesure de la porosité expérimentale du dépét, suffit a changer
considérablement la prédiction de la perte de charge.

Aucun des modeéles testés ne parvient a modéliser I'évolution de la perte de charge
expérimentale. Une détermination indirecte de la porosité par ces modeles, c’est-a-dire en
utilisant la porosité comme paramétre d’ajustement, donne des valeurs respectivement de
99,9, 98,3, 98,4 et 98,5 % pour les modele de Endo, Endo-Cunningham, Novick et Thomas.
La différence entre ces valeurs avec notre valeur expérimentale explique le comportement
éloigné des modeles. Les modéles sont trés proches entre eux. Seul le modéle d’Endo fait
exception. Cette différence de comportement est tres certainement liée au fait qu’il soit le
seul a ne pas tenir compte du facteur de Cunningham. A ce stade, le modéle de perte de
charge se rapprochant au plus pres de nos valeurs expérimentales est le modele d’Endo-
Cunningham.

Le modéle de Thomas est le seul & pouvoir faire intervenir la notion de fusion partielle entre
deux particules primaires. Nous avons précédemment estimé la distance entre les centres
de deux particules primaires a 5,7 nm (84.3.1.3). La Figure 4.25 présente le modéle de
Thomas selon cette approche.
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Figure 4.25 : Evolution de la perte de charge du media plan GLA lors du colmatage par la population
submicronique des fumées de métallisation en fonction de la masse surfacique selon le modele de Thomas
(fusion partielle). Particules primaires

Nous ne notons pas de changement notable entre le modéle de Thomas avec et sans fusion
partielle. La fusion partielle entre deux particules primaires ne semble pas influencer le
modéle. Une détermination indirecte de la porosité par ce modéle renvoie une valeur
sensiblement inférieure a I'approche sans fusion de 97,3 %.
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Rappelons toutefois que la distance utilisée entre les centres de deux particules primaires a
été estimée a partir de la littérature et non déterminée expérimentalement. La recherche
mathématique du coefficient de recouvrement C, optimal montre que cette valeur est
supérieure a 1, ce qui est physiquement impossible. Ainsi, méme si la distance a été mal
évaluée, nous pouvons conclure que ce modéle ne peut prédire correctement I'évolution de
la perte de charge. L'incertitude sur la distance ne nous permet pas de pouvoir affirmer ce

modele comme étant le meilleur parmi ceux que nous avons testeés.

L’approximation consistant a assimiler I'aérosol a un ensemble de particules primaires ne
semble pas valide dans notre cas. Il nous faut donc tenir compte de la morphologie de la
particule dans son ensemble et pas seulement de la particule primaire. Ceci passe par le
volume de la particule occupée a savoir le diamétre équivalent en volume mais également la
porosité de la particule.

4.4.2. Approche agglomérat

L'ensemble des modéles décrits précédemment présente I'inconvénient de devoir déterminer
les parametres de filtration et de dépét tels que la porosité. De surcrotit, ils ne tiennent que
partiellement compte de la morphologie de I'aérosol Nous allons donc a présent utiliser un
modele dans lequel rentre en jeu la morphologie sous la forme du facteur de forme
dynamique de I'agglomérat.

La détermination de I'évolution du diametre aérodynamique d, fonction du diametre de
mobilité électrique d,, nous permet d’accéder aux informations morphologiques portées par
la dimension fractale et I'évolution de la masse volumique effective p.. Nous avons ainsi pu
estimer le facteur de forme dynamique et le facteur de recouvrement entre deux particules
primaires.

L'ensemble de ces parametres nous permet de convertir la distribution en nombre par
rapport au diamétre de mobilité électrique du SMPS en fonction du diametre équivalent en
volume par la relation (3.15) rappelée ici. Le facteur de forme dynamique x est calculé selon
la méthode exposée au 8.3.3.4.4.3.

_ Cu(dn)

d,,, =
m Cu(dev) X ev

(3.15)

La population submicronique en nombre en fonction du diamétre équivalent en volume suit
une distribution log-normale de diamétre géométrique 65,9 nm et d'écart-type géométrique
1,44 (Figure 4.26).
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Figure 4.26 : Distribution de la population submicronique en nombre en fonction du diameétre équivalent en
volume

A présent que nous disposons de la granulométrie en fonction du diamétre équivalent en
volume, nous pouvons tester les différents modeles décrits précédemment en considérant la
distribution granulométrique des agrégats et non celle des particules primaires sphériques et
unitaires. Les figures 4.27 a 4.29 présentent les modeles de Novick, Endo et Endo-
Cunningham et en utilisant la porosité expérimentale de 92,8 %. Le modele de Thomas n’est
prévu que pour les particules primaires. |l n’est donc pas utilisé ici.

De méme que précédemment, les points expérimentaux sont représentés en bleu et le
modeéle en rouge. Les incertitudes de porosité ont été utilisées pour déterminer la sensibilité
du modele : la valeur moyenne est représentée en trait plein et les valeurs minimales et
maximales en trait pointillé. Seule la population submicronique est considérée ici.
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Figure 4.27 : Evolution de la perte de charge du media plan GLA lors du colmatage par la population
submicronique des fumées de métallisation en fonction de la masse surfacique selon le modéle de Novick.
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Figure 4.28 : Evolution de la perte de charge du media plan GLA lors du colmatage par la population
submicronique des fumées de métallisation en fonction de la masse surfacique selon le modéle d’Endo.
Agglomérat
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Figure 4.29 : Evolution de la perte de charge du media plan GLA lors du colmatage par la population
submicronique des fumées de métallisation en fonction de la masse surfacique selon le modéle d’Endo-
Cunningham. Agglomérat

Nous avions précédemment testé la prédiction des modeles de perte de charge en
considérant I'aérosol comme un ensemble de particules primaires (84.4). |l ressortait que les
modeles n’étaient pas aptes a prédire correctement la perte de charge par cette approche. Il
n'est donc pas envisageable dans notre cas de se limiter a cette approche. Les porosités
indirectes obtenues étaient alors de I'ordre de 98 %.

Nous constatons de nouveau la sensibilité des modéles a la valeur de la porosité. Nous
remarquons que l'ensemble des modéles est beaucoup plus proche de I'expérience en
utilisant I'approche d’agglomérat ici plutét que I'approche des particules primaires isolées
(84.4). Une détermination indirecte de la porosité par ces modéles donne des valeurs tres
différentes respectivement de 79,0, 95,4 et 86,3% pour les modeles de Novick, Endo et
Endo-Cunningham. Le modele d’Endo est tres proche de la valeur de porosité
expérimentale.

Gréace a la détermination des paramétres morphologiques des particules et notamment ceux
concernant la structure spatiale, nous avons pu passer d'une distribution en nombre en
fonction du diametre en mobilité électrique a une distribution en fonction du diamétre
équivalent en volume. Ce changement de point de vue permet d'appliquer les différents
modéeles en tenant compte de la particule dans son ensemble et non plus uniguement de ses
particules primaires. Il en ressort une meilleure adéquation entre la théorie et I'expérience
quel gue soit le modéle utilisé. Le modele de perte de charge d’Endo semble étre le plus
apte a prédire les valeurs expérimentales avec une bonne cohérence. De plus, la porosité
indirecte obtenue par ce modéle se trouve dans les incertitudes de la porosité expérimentale

gue nous avons déterminé. Ce constat est surprenant car le modeéle d’Endo est le seul parmi
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les trois testés a ne pas tenir compte de la correction de la force de trainée réalisée par le
coefficient de Cunningham.

En conclusion, il est possible de prédire la montée en perte de charge des médias plans
filtrant les fumées de métallisation avec le modele d’Endo issu de la littérature. Cependant, il
est indispensable d'utiliser la distribution selon le diamétre équivalent en volume pour obtenir
une prédiction correcte.

4.5. Conclusion

Ce chapitre était dédié a la caractérisation du dépot et a la prédiction de la perte de charge
dans le colmatage d'un filtre par les particules submicroniques contenues dans les fumées
de métallisation. En effet, la perte de charge dépend a la fois des caractéristiques de
'aérosol que nous avons précédemment déterminé et également des caractéristiques du
dépdt. Parmi les caractéristiques du dépét, citons la porosité qui est un paramétre primordial
dans I'écoulement du flux d’air et est donc déterminante dans la perte de charge engendrée.

Notre étude sur filtre plan membranaire nous a permis de déterminer une porosité
expérimentale de 93 % avec une incertitude de 3 %. De plus, cette étude a mis en lumiére
deux faits. En premier lieu, la surface du dép6t est homogéne. Il N’y a donc pas de passages
préférentiels dans la filtration. En second lieu, nous avons montré I'absence de corrélation
entre la porosité du dépbt et la vitesse de filtration entre 1,56 et 30,9 cm.s™. Ceci démontre
d’'une part qu'’il est inutile de redéterminer la porosité du dépbt si la vitesse de filtration est
modifiée et d’autre part, que le dépdt est incompressible a ce stade de filtration. Ce fait est
cohérent avec la forte porosité expérimentale relevée et la structure ouverte des
agglomérats. Endo (Endo et al.,, 1998a) a par ailleurs montré qu’'un gateau formé de
particules de faible taille est difficilement compressible.

Nous avons tenté de retrouver cette valeur de porosité expérimentale par des calculs grace
a une approche de double porosité inter-agrégat/intra-agrégat. La porosité expérimentale
demande en effet beaucoup de mesures colteuses en temps. Cette estimation théorique
s'est révélée difficile et imprécise. Elle nécessite en effet la connaissance ou I'estimation de
nombreux parametres intermédiaires tels que le nombre de particules primaires par
agglomérat ou encore le préfacteur fractal. De plus, ces calculs se basent sur I'hypothése
d’'une distribution monodispersée, ce qui ne reflete pas notre granulométrie. Malgré ces
inconveénients inévitables, nous sommes parvenus a évaluer un ordre de grandeur de la
porosité théorique de 99% Cette valeur reste dans l'ordre de grandeur de la porosité
expérimentale mais elle reste trop importante pour pouvoir la considérer comme exacte. Il ne
semble donc pas possible en I'état actuel de nos connaissances sur les fumées de
métallisation de prédire la porosité du dép6bt.
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Le Tableau 4.8 récapitule les différents parameétres caractérisant le dépot des particules sur
le média filtrant.

Tableau 4.8 : Synthése des résultats relatifs au dépot

Porosité expérimentale 93+3%
Porosité théorique (approche
+ 0,
double porosité §4.3) 99.6+0.3%
Préfacteur fractal 2.4

La détermination de la porosité est une étape indispensable pour prédire I'évolution de la
perte de charge d’'un média filtrant en filtration. Quatre modeles de perte de charge issus de
la littérature ont été testés selon deux approches dans le but de choisir le modéle le plus
apte a prédire la perte de charge du média filtrant. Il ressort de ce travail d’'une part, que quel
que soit le modéle mis en ceuvre, I'approche simpliste qui consiste a assimiler I'aérosol a un
ensemble de particules primaires sans prendre en compte la structure les liants sous-estime
la perte de charge. Il est donc nécessaire de considérer la nature agglomérat de la particule.
D’autre part, nos comparaisons montrent que le modéle d’Endo-Cunningham semble étre le
plus apte a prévoir la perte de charge expérimentale dans I'approche particule primaire.
Dans l'approche agglomérat, le modele d’Endo est en bonne adéquation avec les points
expérimentaux.

En conclusion de cette partie, notre travail sur le colmatage des particules submicroniques
contenues dans les fumées de métallisation sur filtre plan a permis de déterminer
expérimentalement la porosité expérimentale. Cette porosité n'a pu étre retrouvée par des
calculs. Grace a ce paramétre essentiel, nous avons pu tester quatre modéles de perte de
charge de la littérature selon deux approches. Il ressort que le modele d’Endo-Cunningham a
été retenu comme le meilleur modéle dans I'approche particules primaires et le modele
d’Endo pour I'approche agglomérat.

128






Chapitre 5
Cycles colmatage/décolmatage des
medias plissés et plans

Le chapitre 4 nous a apporté des connaissances supplémentaires sur le colmatage des
médias plissés par les fumées de métallisation. Nous avons notamment pu estimer divers
paramétres dont entre autres la porosité et le facteur de forme dynamique. L'approche la
plus adaptée a la prédiction de la perte de charge a également été déterminée. Si nous
avons connaissance de nombreux parametres conditionnant le colmatage d’un filtre, nous ne
sommes pas encore attachés a la partie de régénération du média filtrant, c’est-a-dire le
décolmatage.

Dans cette partie, nous aborderons la phase de décolmatage qui consiste a régénérer le
filtre en retirant le dépbt formé au cours de la phase de filtration et aux cycles dans leur
ensemble & savoir le colmatage et le décolmatage. Le but de ce chapitre est de rechercher
un moyen d’améliorer le décolmatage des médias plissés afin d’obtenir une perte de charge
résiduelle faible et par voie de conséquence prolonger la durée de vie des filtres.

Pour ce faire, nous proceéderons en quatre temps. Nous présenterons dans un premier
temps les différentes connaissances relatives a ce sujet disponibles dans la littérature et plus
particuliéerement la description des cycles de colmatage/décolmatage ainsi que les
décolmatages utilisés classiquement et leur efficacité associée. Nous testerons plusieurs
types de décolmatages : avec et sans filtration pendant I'opération de décolmatage. Ces
décolmatage sont dits « on-line » et « off-line ». Nous axerons notre recherche sur la
compréhension du décolmatage partiel observé en industrie. Cet axe nous amenera a
étudier le décolmatage de fumées de métallisation sur un filtre plan pour recherche
I'existence d’'une possible masse critique surfacique entrainant un décolmatage efficace.
Enfin, pour clore ce chapitre, nous mettrons en ceuvre une technique alternative.
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5.1. Bibliographie

5.1.1. Décolmatage

5.1.1.1. Introduction

La perte de charge d’'un I'élément filtrant est le parameétre majeur utilisé dans la description
du fonctionnement. C’est pourquoi, lorsque la perte de charge devient trop importante,
l'installation ne peut plus assurer le débit de filtration. Il en résulte alors une chute du débit
de filtration et donc une baisse de l'efficacité de captage. Avant d’atteindre cet état critique,
le média doit étre nettoyé. Cette opération, appelée décolmatage, consiste a créer des
forces de cisaillement au sein du gateau. Si ces forces sont supérieures aux forces
d’adhésion liant le gateau au support filtrant, le gateau se détachera pour terminer son
mouvement. Le décolmatage sera alors efficace.

Trois types de décolmatage existent :
1. Ultrasons

Ce type de décolmatage n’est pratiqguement plus utilisé aujourd’hui a cause de ses
performances insuffisantes par rapport aux autres techniques disponibles. En effet, son
utilisation ne peut se faire qu’en mode off-line c’est-a-dire avec filtration coupée. En plus des
génes sonores, ce décolmatage remet beaucoup de poussiéres en suspension trop légeres
pour tomber dans la trémie par inertie et laisse une couche résiduelle trop faible pour avoir
une efficacité de filtration efficace a la reprise de la filtration.

2. Mécanique

Ce décolmatage peut étre manuel ou automatique. Il consiste a décrocher le gateau par des
vibrations mécaniques de secouage. Si ce type de décolmatage était a peu pres efficace
pour les aérosols grossiers, il est totalement inefficace pour des particules fines dont les
forces d’adhésion sont beaucoup plus importantes.

3. Contre-courant

Deux types de contre-courant sont rencontrés en milieu industriel. Soit I'injection d’un grand
volume d’air a contre-courant sous faible pression, soit I'injection d’un petit volume d’'air a
contre-courant sous haute pression. Le dernier décolmatage est appelé décolmatage par
pulse d’'air (pulse-jet) ou décolmatage pneumatique. Il est le plus utilisé pour son efficacité et
est tres populaire pour sa facilité de mise en ceuvre, son déclenchement automatique ainsi
gue son efficacité vis-a-vis des poussiéres. Il consiste a envoyer a contre-courant, c’est-a-
dire sur la surface propre du filtre, un volume d’air faible sous une forte pression (2-6 bars) et
pendant un trés court laps de temps (100 ms le plus généralement). Le pulse d'air permet
d’inverser le sens de I'écoulement du flux pendant un court instant. L’écoulement se fait donc
alors du coté propre du filtre vers le c6té colmaté. Le média va alors se déformer et se
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tendre brusquement sous l'effet de I'a-coup d’air. Lorsque le média est tendu au maximum,
des forces de cisaillement s’exercent sur le gateau. A la fin du pulse d’air, le média revient
brusquement a sa place initiale. Le gateau ne peut suivre ce mouvement a cause de son
inertie et tombe.

Les paramétres ajustables dans ce type de décolmatage sont :

1. Lapression de décolmatage.
Plus la pression sera forte, meilleur sera le décolmatage. En revanche, le média,
support mécanique du gateau, doit supporter ce choc. Un choc trop important
résulterait a un vieillissement prématuré du filtre et donc une diminution de la durée
de vie du filtre.

2. Letemps d’ouverture de la vanne.
Ce temps doit étre de I'ordre d’au moins une centaine de millisecondes pour assurer
un choc suffisamment important et long. Si ce temps est trop long, il sera difficile de
maintenir une forte pression. De plus, le décolmatage n’en serait pas beaucoup
amélioré.

Le décolmatage pneumatique peut étre utilisé lorsque la filtration de I'aérosol est en cours
(mode « on-line ») ou lorsque la filtration est arrétée (mode « off-line »). Le mode on-line est
souvent utilisé car il permet de maintenir constamment la filtration. 1l est cependant moins
efficace que le mode off-line car la vitesse de décolmatage est diminuée par le flux d’air de
filtration. Le gateau aura plus de facilité a rester plagué a la surface du média. Le choix du
mode dépend donc de la facilité & décolmater le gateau. Dans le cas d’'un gateau facilement
décolmatable tel que des poussiéres microniques de bois, le décolmatage on-line sera
préférable. Cependant, si celui-ci ne donne pas de performance satisfaisante, le
décolmatage off-line permettra d’améliorer I'efficacité de décolmatage.

5.1.1.2. Mécanisme de décolmatage

Le décolmatage pneumatique peut étre dissocié en deux phases: accélération puis
décélération du média. Bien que beaucoup d’'auteurs s’accordent pour définir la pression de
décolmatage comme un paramétre déterminant, la part d'efficacité du décolmatage
pneumatique est encore mal attribuée. Ainsi, pour certains auteurs, le décolmatage est une
association du choc du média di au pulse couplée a une perméation d’air a contre-courant
(Dennis et al., 1975; Sievert & Loeffler, 1987; Lu & Tsai, 1999, 2003). Pour d’'autres auteurs
(Ellenbecker & Leith, 1979; Humphries & Madden, 1983), le décolmatage pneumatique peut
se réduire a l'accélération due au choc brutal. La majorité des données disponibles sur le
décolmatage provient de I'étude des filtres a manches. Le mécanisme de décolmatage d’'une
manche est décrit dans la littérature par Allen (Allen et al., 1999) en quatre phases.
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1. De l'immobilité a I'arrivée du pulse d’air

Au départ, le filtre est soit en filtration (mode de décolmatage on-line) soit au repos (mode de
décolmatage off-line). Le passage du flux d'air s’effectue de 'amont vers I'aval, c’est-a-dire
de l'extérieur de la manche vers lintérieur. La pression a lintérieure de la manche est
inférieure & la pression extérieure. La manche est donc serrée contre sa cage support
(Figure 5.1 extraite de la thése de Simon (Simon, 2005)).

2. De l'arrivée du pulse d’'air au début du mouvement du média

La vague provoquée par le pulse d’air arrive sur la surface intérieure du média. Il en résulte
une augmentation de la pression intérieure et donc une réduction du flux de filtration a
travers le média. Le mouvement du média vers I'extérieur ne peut se faire que lorsque la
pression intérieure égale puis surpasse la pression extérieure. Ainsi, tant que la pression
intérieure est inférieure a la pression extérieure, le média est immobile. Le mouvement du
média débute dans le cas de forces de cohésion du gateau négligeable lorsque la pression

intérieure dépasse la pression extérieure.

3. Du début du mouvement du média a 'apparition de forces de détachement

La forte pression intérieure de la manche par rapport & la pression extérieur déplace le filtre.
Le média quitte le contact de sa cage support et la manche se gonfle. Il n'y a pas encore de
résistance au mouvement du média vers I'extérieur a ce moment car celui-ci est trés souple.
Ce déplacement crée une accélération du média et par conséquent du dép6t adhérant a la
surface du média. Le dépbt est ainsi plaqué contre le média. Au fur et a mesure du
gonflement de la manche, le média se tend de plus en plus : des contraintes mécaniques
due au média lui-méme apparaissent et ralentissent I'expansion du média. Ces tensions

mécaniques responsables de la décélération du média sont a l'origine des forces de
détachement.

4. De l'apparition des forces de détachement au déplacement maximal

Le média continu son déplacement sous I'effet de la pression intérieure bien que ralenti par
des contraintes mécaniques. Ces contraintes deviennent de plus en plus importantes avec le
déplacement du média. Lorsque la manche atteint son amplitude maximale autorisée par les
contraintes mécaniques du média, le média subit une brusque décélération. Il s’exerce sur le
dépdbt des forces d’adhésion, de cohésion et de détachement. Les forces d’adhésion ont
tendance a maintenir le dépdt contre la surface du média alors qu'il est simultanément
entrainé vers I'extérieur sous l'effet de sa masse (inertie). Ceci entraine I'apparition des
forces de détachement entre le dépbt et la surface du média. Si ces forces de détachement
sont plus importantes que les forces d’adhésion liant le dépét a la surface du média, alors le
gateau se détachera du média pour continuer son mouvement vers I'extérieur. Le média
continue son mouvement vers l'intérieur jusqu’a se replacer sur la cage support. Le média
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oscille alors sous l'effet de son élasticité et de son inertie jusqu’'a ce que I'énergie des
oscillations soit totalement dissipée. Le média retourne alors a sa premiere phase
d’'immobilite.

Cage support

PCXI

Gateau de
filtration

Medium non-
tissé

Figure 5.1 : Schémas des différentes étapes du mouvement d'une manche lors d'un décolmatage pneumatique.
Pint : pression intérieure, Pey, pression extérieure (Simon, 2005)

5.1.1.3. Efficacité du décolmatage

5.1.1.3.1 Pression de décolmatage

Plusieurs études montrent que le facteur déterminant pour un décolmatage efficace est la
surpression AP, appliquée sur le filtre (Dennis et al., 1981; Humphries & Madden, 1983;
De Ravin et al., 1988; Sievert & Loffler, 1989; Rothwell, 1990; Lu & Tsai, 1996, 1999; Lo,
Chen, et al., 2010). La surpression AP, correspond a la différence entre la perte de charge
maximale Ps pendant le décolmatage et la perte de charge du filtre AP avant décolmatage

(€q (5.2)).

APyyer = P — AP (5.1

Cette grandeur est illustrée sur la Figure 5.2
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Figure 5.2 : lllustration de la surpression APqer du décolmatage (Lo, Chen, et al., 2010)

De nombreuses études se sont intéressées au décolmatage des dépoussiéreurs a manches
(Leith & First, 1977; Leith et al., 1977; Leith & Ellenbecker, 1980; Smith et al., 1998). Il a en
outre été montré que la pénétration des particules était indépendante de leur taille pour une
gamme de particules comprises entre 0,3 et 4 um mais dépendant de la vitesse de filtration.
Une vitesse de filtration élevée favoriserait la pénétration. Kim (Kim, Wang, Emery, et al.,
2009) a également constaté que la pénétration d’un agglomérat est moins importante que
celle d’'une particule sphérique. Ceci s’explique par une longueur d’'interception différente.

Diverses études sur les filtres & manches (Lu & Tsai, 1996, 1998, 1999; Ju et al., 2001)
identifient les paramétres déterminants dans le décolmatage : la pression de décolmatage, le
diamétre d'orifice, la distance entre ce dernier et le média filtrant et la durée du pulse. Nous
retrouvons a nouveau la pression de décolmatage comme paramétre déterminant du
décolmatage d'un filtre. Ces études mettent également en lumiére [l'existence d'une
surpression critique pour laquelle le décolmatage est efficace bien que le terme de pression
critique soit utilisé. lls ajoutent que le décolmatage n’est que faiblement amélioré pour une
pression supérieure a la pression critique. Ces conclusions concordent avec les travaux de
Humphries (Humphries, 1981; Humphries & Madden, 1983) qui notent un décolmatage
hétérogéne pour une pression faible (inférieure a la pression critique).

5.1.1.3.2 Mode opératoire

Peu d'auteurs se sont intéressés a l'influence du mode opératoire de décolmatage. A notre
connaissance, Hindy (Hindy, 1986) a étudié l'influence de trois modes opératoires de
décolmatage pneumatique sur la perte de charge. Ces modes sont un décolmatage
déclenché pour une perte de charge fixe de 1500 Pa ou 2500 Pa. Ces types de décolmatage
sont qualifiés de « clean-on-demand » (Lo, Chen, et al., 2010). Le dernier mode opératoire
testé est fixé toutes les minutes. Il est appelé « clean-on-time » par Lo. Son étude met en
évidence une différence d'évolution de la perte de charge selon le mode « clean-on
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demand » ou « clean-on-time » utilisé. Il observe ainsi une évolution presque deux fois plus
rapide pour le mode « clean-on-time » que pour le mode « clean-on-demand » apres
70 h de fonctionnement. Le meilleur mode opératoire semble celui déclenché pour la plus
grande perte de charge (2500 Pa) et permet de minimiser la résistance du filtre et de réduire
la consommation énergétique du filtre (Hindy, 1986).

Lo et al (Lo, Chen, et al., 2010; Lo, Hu, et al., 2010) se sont basés sur les études des filtres a
manches de la littérature et celle de Hindy pour étudier le mode opératoire de décolmatage
de filtres plissés. Les modes opératoires utilisés sont les mémes que ceux de Hindy, a la
différence que les médias sont plissés. lls confirment certaines données de la littérature, a
savoir que le décolmatage est efficace que si la pression de décolmatage est supérieure a la
pression critique et l'importance du traitement de surface du média. Un média traité
bénéficiera de forces d’adhésion liant le dépdt & sa surface plus faible. Il en résulte un
décolmatage plus efficace et donc une pression résiduelle plus faible et par voie de
conséguence une augmentation du temps de vie du filtre. lls montrent également qu’il existe
une pression critique de décolmatage quel que soit le mode opératoire de décolmatage
utilisé. Leurs travaux appuient le fait que le pulse d’air doit durer un certain temps pour étre
efficace et que au-dela de ce laps de temps, la durée n’a qu’une faible influence. De plus,
une augmentation de la durée du pulse améliore le décolmatage que si la pression de
décolmatage est suffisante. Toutefois, cette amélioration reste faible.

Il apparait dans leurs publications qu'un mode de décolmatage n’est pas a privilégier par
rapport a un autre. En effet, I'efficacité du mode est lié a la structure plissée du filtre et
notamment le rapport de plissage . Ce rapport, défini comme le ratio de la hauteur du pli sur
le pas de plissage (Figure 5.3), détermine le mode de nettoyage optimal. La géométrie du
filtre conditionne I'écoulement pendant le décolmatage et donc la répartition de la pression
statique sur la surface du média.

Pas de plissage
<€ >

Hauteur du
pli

Figure 5.3 : lllustration du pas de plissage et de la hauteur d'un filtre plissé.

Le comportement du décolmatage semble changer pour un rapport 3 de 4. Ainsi, les auteurs
préconisent un mode de décolmatage déclenché par une perte de charge limite (« clean-on-
demand ») pour un rapport B inférieur a 4 et déclenché aprés une période fixe (« clean-on-
time) pour les filtres possédant un 8 supérieur a 4. Notons que Fotovati (Fotovati et al., 2011)
n'a pas observé de valeur charniére entrainant un brusque changement de comportement.

L’étude complémentaire numérique de Lo (Lo, Hu, et al., 2010) permet de tracer le profil de
la pression statique sur la surface du filtre dans des conditions de décolmatages données
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(Figure 5.4 extraite de la publication de Lo). Cette étude montre que la pression statique
surfacique due au pulse de décolmatage est faible en haut du filtre et augmente pour devenir
maximal en bas du filtre. C’est pourquoi, la partie haute de la cartouche est difficile a
régénérer.

Haut du filtre 1
. Rapport g = 2,83
09t Pression du pulse = 482370 Pa
r Temps du pulse = 100 ms
08 1
07 1
Bl i
g 0671
E 3
s 05+¢
s L
S 041
o i —— 50 msec
03+
L 100 msec
0.2+
I — 250 msec
01 —— 500 msec
Bas du fitre g

-100 0 100 200 300 400 5S00 600
Pression statique a la surface du filtre (Pa)

Figure 5.4 : Profil de la pression statique d’un filtre plissé.

Le décolmatage des cartouches de rapport B élevé n'est pas homogene en raison de la
grande variabilité de la pression statique le long de la surface du média. Cependant, cette
variabilité est observée seulement sur I'axe du pulse. A noter que des résultats similaires
avaient déja été observés sur les filtres a manches (Simon, 2005).

5.1.1.3.3 Forces d’adhésion/décolmatage

Un décolmatage est effectif si les forces de cisaillement créées lors du déplacement du
média sont supérieures aux forces d’adhésion globales présentes a l'interface surface du
média/particules (Dennis & Klemm, 1980). Ces forces peuvent étre de type covalente (Van
der Waals), capillaire ou électrostatique (Simon, 2005).

La résultante de forces d’adhésion et de cohésion maintenant le gateau a la surface du
média est décrite par Leith (Leith & Allen, 1986) :

My
Faanésion totale = C1 Feo § + Faa (5.2

avec C,, une constante de cohésion (m?.g™), Fe, les forces de cohésion au sein du gateau
par unité de surface. Elles dépendent de la masse surfacique du gateau et sa structure en
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termes de porosité. F,4 représente les forces d’adhésion. Elles dépendent a la fois du dépot
et du média (structure, composition, usure).

by

Ce bilan de forces est difficile & appliquer concretement pour prédire un décolmatage
satisfaisant. Seville (Seville et al., 1989) définit une perte de charge critique permettant le
décollement du gateau. Tout comme le bilan de force sur le gateau par Leith, la perte de
charge critique dépend a la fois de la masse surfacique du gateau mais également de la
vitesse du flux d’air a contre-courant Uq entrainant les forces de cisaillement nécessaire au
décollement du gateau.

Aguiar (Aguiar & Coury, 1992) montre que la pression critique de détachement du gateau est
liee au diametre de particules et a la structure du gateau. Selon lui, la pression critique
diminue quand le diametre de la particule augmente. Ce constat est tout a fait cohérent avec
une réduction de surface spécifique pour les grands diametres et donc une zone de contact
plus faible avec la surface du média. Les forces d’interaction/adhésion entre les particules et
la surface du média sont donc plus faibles. Suite a cette expérience, Aguiar modifie
I'équation de Rumpf (Rumpf, 1962) pour estimer une perte de charge critique (éq (5.3)).

(1 _Eg) i

APcritique =w d
&g P

(5.3)

avec w, constante expérimentale et g4, la porosité du dépot de particules.

Notons que le diameétre spécifié dans cette relation est le diametre de la particule en tant que
grain. Il n'y a donc pas d’indication pour savoir quel diamétre équivalent en volume est
approprié dans le cas d'un agglomérat, a savoir le diametre de la particule primaire ou de
'agglomérat.

Cette relation met également en valeur le fait que la perte de charge critique dépend de la
taille de la particule constituant le gateau. Plus le diamétre de la particule est élevé, plus la
perte de charge a appliquer pour décolmater sera faible. Ceci est une conséquence de la
réduction de la surface spécifique des particules. Les forces d’adhésion surface du
média/particules seront donc plus faibles, ce qui facilitera le décollement du gateau.
Inversement, le décollement du gateau sera plus difficile pour des particules de petite taille.

D’aprés la relation, la perte de charge critique est proportionnelle au rapport (1;—83) Or, ce

g

rapport decroit quand la porosité du dépot £, augmente. Ceci signifie que pour des gateaux
trés poreux tels que ceux observés lors de colmatage par des nanoparticules, la perte de
charge critique devrait diminuer. Cependant, la perte de charge critique est également
inversement proportionnelle au diamétre de la particule. Ainsi, diviser la taille des particules
par 100 revient & augmenter la perte de charge critique par 100. Or, nous avons vu
précédemment que la porosité du dépdt dépend de la taille de la particule couplée avec la
structure de la particule elle-méme (dimension fractale). Ainsi, pour w = 1, un gateau
constitué par des particules de 1 um aura une porosité d’environ 0,5 et demandera une
pression critique de décolmatage de 10° Pa alors qu'un gateau constitué par des
nanoparticules de 50 nm de porosité de 95 % (Kim, Wang, Emery, et al., 2009) demandera
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une pression de 10’ Pa soit une pression de décolmatage dix fois plus importante. Cette
observation explique les difficultés a décolmater les gateaux de nanoparticules.

Plusieurs auteurs mettent en évidence l'influence de la masse surfacique du gateau sur la
force de détachement a appliquer pour décrocher le gateau. Ainsi, plus la masse surfacique
est importante, plus le gateau sera facilement décolmatable (Dennis et al., 1975; Morris et
al., 1987; Sievert & Loffler, 1989; Aguiar & Coury, 1992; Koch et al., 1992, 1996). En effet,
les forces de cohésion internes au gateau sont d’autant plus importantes que le gateau est
épais. Ces forces vont aller a I'encontre d’une fissuration partielle du gateau entrainant une
décolmatage par plaques. Ce type de décolmatage est trés observé pour les gateaux de
faible épaisseur. Le flux d’air de décolmatage passe alors par ces passages préférentiels
diminuant ainsi grandement I'efficacité du décolmatage. Dans le cas de gateaux épais, les
forces de pression di au pulse d'air peuvent exercer sur le gateau et le média leur poussée
maximale et donc permettre un décolmatage plus efficace.

Le matériau dont est constitué le média et le traitement de surface jouent un roéle important
dans les interactions surface du média/particule et donc sur le décolmatage. Ainsi, Leung
(Leung & Hung, 2008) constatent que les particules filtrées pénetrent moins profondément
dans le cas d'un filtre a fibre constitués par des fibres nanométriques que par des fibres
microniques. Par ailleurs, un média en polypropylene créera des forces d’adhésion plus
importantes qu’un média en acrylique ou en polyester (Tanabe et al., 2011). Il sera donc plus
difficile & décolmater. Tanabe explique ce comportement par une structure du polypropyléne
plus compacte que celles des autres médias testée. La saturation du média est donc plus
rapide et les forces d’adhésion plus importantes (Tanabe et al., 2011). Il en résulte un besoin
d’énergie accru pour décrocher le gateau. Le traitement de surface permet de lisser la
surface du média et ainsi de réduire les forces d’adhésion entre les particules et la surface
du média (Muller et al., 1987).

Le taux d’humidité influence le colmatage (84.1.2.1) mais également le décolmatage. Il a
pour effet de renforcer la cohésion du gateau (Joubert et al., 2008). Cette cohésion devrait
comme dans le cas d'un gateau épais améliorer le décolmatage.

Certains auteurs montrent que le décolmatage d’'un gateau de particules dans un gaz chaud
dépend de la structure du dépbt (Kanaoka & Kishima, 1999). Plus le dép6t est dense, plus la
porosité sera faible et plus le décolmatage sera inefficace. Si la compression du gateau
évoquée par Kanaoka est un phénomene couramment observé pour les particules de
plusieurs dizaines de micrometres jusqu’a quelques micromeétres (Choi et al., 2004), il n’est
que pas observé pour les particules nanométriques (Kim, Wang, Emery, et al., 2009).

5.1.2. Description des cycles de colmatage/décolmatage

La perte de charge de I'élément filtrant augmente au cours de la phase de filtration. Lorsque
celle-ci devient trop élevée et avant que linstallation ne s'use prématurément, le
décolmatage est déclenché pour régénérer le média filtrant.
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La perte de charge apres décolmatage est appelée perte de charge résiduelle. Trois phases
décrivent la vie des cycles de colmatage/décolmatage (Lo, Chen, et al., 2010) (Figure 5.5).

1. Mise en régime

Le média plissé démarre la filtration a I'état vierge. Il se passe un certain temps avant
lapparition du dépdt a la surface du filtre (filtration en profondeur et transition).
L’augmentation linéaire de la perte de charge aprés le début de la formation du géateau
correspond a la phase de filtration en surface. Si la phase de filtration est maintenue trop
longtemps, alors le média plissé entre en phase de réduction de surface caractérisée par

une augmentation tres forte de la perte de charge (cf 84.1.1).

Les premiers décolmatages témoignent d’'une forte augmentation de la perte de charge
résiduelle. Ceci provient a la fois du dépdt formé en profondeur tres difficilement
décolmatable mais également des forces d’adhésion liant le dép6t en surface a la surface du
média. C’est dans cette phase que les cycles de colmatage/décolmatage sont les plus longs.

2. Opération stable

Apres plusieurs cycles de filtration, les cycles du média se stabilisent : I'accroissement de la
perte de charge est stable et le décolmatage permet de régénérer le média a une pression
résiduelle augmentant peu. Cette stabilisation se traduit par une augmentation beaucoup
plus lente de la perte de charge résiduelle et des cycles de colmatage/décolmatage plus
court que dans la phase de mise en régime mais également plus réguliers. Dans cette
phase, le décolmatage pneumatique parvient a régénérer suffisamment le média pour
assurer la filtration de l'aérosol. Cependant, une partie du dépbt en surface ne peut étre
décolmatée. Stocklmayer et al (Stocklmayer & Hoflinger, 1998) émettent I'hypothése que
'augmentation de la perte de charge résiduelle est due a une compression du gateau interne
de filtration. Ce gateau se situe entre la couche la plus extérieur du dépbt (face amont de
'écoulement) et la surface du média. Lorsque ce gateau devient proche de
lincompressibilité, la perte de charge du gateau interne s’accroit et les particules collectées
sont accumulées a la surface de ce dépdt. Les particules sur la couche la plus récente
seront alors expulsées lors du prochain décolmatage. Les auteurs ajoutent que dans le cas
d'un gateau compressible contrairement & ce que nous avons mis en évidence dans le
chapitre précédent, le gateau va continuer de s’'épaissir et entrainer une forte augmentation
de la perte de charge.

3. Vieillissement

Le décolmatage pneumatique ne parvient plus a décolmater efficacement le géateau
accroché a la surface du média plissé. La pente de filtration de la perte de charge résiduelle
augmente a nouveau trés fortement. Les cycles de colmatage/décolmatage deviennent trés
courts. L'installation est presque continuellement en phase de décolmatage. Ces
décolmatages a répétition vieillissent prématurément le média ainsi que I'ensemble de
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I'installation dont I'extracteur. Le média ne peut plus continuer la filtration ou étre décolmaté.
Il doit étre changé.
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Figure 5.5 : lllustration des cycles de colmatage/décolmatage. Décolmatage déclenché pour une perte de charge
fixe.

Muller (Muller et al., 1987) a montré, pour différents médias, que les forces d’adhésion
augmentaient au cours des cycles de colmatage/décolmatage. Ce constat explique en partie
la montée de la perte de charge résiduelle, c’est-a-dire apres décolmatage, le long des
cycles de colmatage/décolmatage.

Dans le cas d'aérosols nanostructurés, la surface spécifique développée par la particule est
bien plus importante que celle d'une particule micrométrique. Cette grande surface
spécifique signifie que la surface de contact entre les particules et la surface du média filtrant
est importante. Ainsi, les dép6ts constitués par des particules nanostructurés sont
difficilement décolmatables.
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5.2. Média plissé

L'objectif final du travail amorcé ici est d’'améliorer les cycles de colmatage/décolmatage des
médias plissés utilisés en milieu industriel lors de la filtration des fumées de métallisation.
Pour répondre a cette problématique, ce travail a été scindé en deux parties.

D’une part, nous maitrisons I'étape de colmatage afin de prédire 'augmentation de la perte
de charge du média filtrant par des fumées de métallisation. Cette voie a été parcourue par
une description détaillée des caractéristiques de l'aérosol ainsi qu’une caractérisation
approfondie du dépét. Une tentative de prédiction de la perte de charge selon quelques
principaux modeles existants dans la littérature est également présentée.

D’autre part, nous étudions le décolmatage et notamment les cycles de
colmatage/décolmatage des médias plissés. L'objectif de cette partie est de comprendre
l'inefficacité des décolmatages observés en industrie mais également a défaut de remédier a
ce probleme en trouvant des voies améliorant le décolmatage. Cette étude est mise en
ceuvre par la recherche et I'observation sur des médias plissés et plans.

5.2.1. Description de la ligne de préléevement 5

La ligne 5 a été congue dans le but d’étudier plus spécifiquement le colmatage de médias
plissés par les fumées de métallisation a I'échelle d’'une seule cartouche (Figure 5.6). Les
parameétres mesurés sur cette ligne sont :

1. latempérature.
2. le débit soit par tube de Pitot, soit par un débitmetre a turbine.
3. laperte de charge du dépoussiéreur pilote par un capteur de pression différentielle.

Canalisation
prélevement ligne 5
B a3
Canalisation N — —
principale
Capteurs de
pression et
température
Débitmeétre a turbine
Boter Fenétre de
cor?t?f‘;]e visualisation

Figure 5.6 : Vue générale du dépoussiéreur pilote
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Le schéma de la ligne 5 est présenté sur la Figure 5.7.

Conduite principale

©
jond
aqnl

Ligne 4

Petit
dépoussiéreur
1 cartouche

a5

Figure 5.7 : Schéma détaillé de la ligne 5

Le prélévement du flux est réalisé par déviation d’'une partie de I'aérosol dans la canalisation
principale (diametre 200 mm) en amont de I'ensemble cyclone - grand dépoussiéreur. Le
diamétre de la canalisation de préléevement est égal a 100 mm. Cette opération est assurée
par un ventilateur situé en aval du dépoussiéreur pilote. Le débit du dépoussiéreur extrait en
amont est de I'ordre de 300 m®h™. La description détaillée du dépoussiéreur pilote et des
médias utilisés a déja été exposeée lors de la présentation du banc Métallisation au chapitre
2. Nous spécifions que le dépoussiéreur pilote est équipé d’'une seule cartouche plissée.
Deux médias ont été employés : média A et B (cf chapitre 2 pour les caractéristiques).

Le débit volumique est mesuré au centre de la conduite secondaire par un tube de Pitot ou
en aval du pilote par un débitmétre. La vitesse de filtration vaut environ 0,5 - 1 cm.s™, ce qui
est représentatif des vitesses de filtration habituelles utilisées dans les installations
industrielles.

Plusieurs essais de colmatage ont été conduits sur ce dépoussiéreur. Les résultats
présentés dans les parties ci-apres ont été réalisés avec l'intégralité des fumées.

by

Les essais de colmatage ont consisté a suivre I'évolution de la perte de charge du
dépoussiéreur pilote en fonction de la masse surfacique générée. Les essais ne se déroulent
pas d’une traite mais en plusieurs fois. En effet, nous avons expliqué précédemment dans le
chapitre 4 que le temps de fonctionnement du pistolet ne pouvait excéder plus d’une heure.
Nous supposons que la granulométrie de I'aérosol reste constante pendant toute la durée de
ces essais. L'aérosol est extrait et filtré par le dépoussiéreur pilote dés le début de la
génération. L'aérosol est par conséquent supposé stable dés le début de la génération.
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Notons que nous parlons de masse surfacique générée et non de masse surfacique
collectée. En effet, il nous est impossible d’estimer la perte massique du gateau suite a un
décolmatage. En dehors des décolmatages, nous avons Vérifié la concentration en aval du
filtre par prélévement sur filtre plan. Celle derniére vaut en moyenne 0,5 mg.m™ contre 165
mg.m* en amont du dépoussiéreur soit une efficacité globale de 99,7%. Cette efficacité
s'accroissant avec la formation du gateau, nous pouvons considérer que la totalité des
particules arrivant sur le filtre est collectée. Nous négligeons donc les dépbts dans les
canalisations.

5.2.2. Efficacité initiale

L’efficacité fractionnelle de filtration en nombre de la cartouche filtrante A a été déterminée
en début de colmatage par des fumées de métallisation & une masse surfacique collectée de
6 g.m™ soit 45 min de métallisation (Figure 5.8). L'efficacité est déduite & partir des mesures
de concentrations amont et aval du pilote. Les mesures sont réalisées grace au
granulometre ELPI dilué d’'un facteur 1000.

0,98
0,96 ¢
0,94
0,92

Efficacité
o
{s]

0,88
0,86
0,84
0,82

0,8
0,01 0,1 1

Diameétre aérodynamique (um)

Figure 5.8 : Efficacité fractionnelle de la cartouche A en fonction du diametre aérodynamique des particules a une
masse surfacique de 6 g.m? a 10 L.min*

L’efficacité du filtre de 99,99% a 0,5 um affirmé par le fournisseur est donc vérifiée étant

donnée nos grandes incertitudes de mesures. De ce point de vue, le média A est adapté a la
filtration de particules ultrafines conformément & ce qui est annoncé par le fournisseur.

5.2.3. Cycles de colmatage/décolmatage

5.2.3.1. Média A

L'objectif principal de la partie suivante est de décrire I'évolution de la perte de charge du
dépoussiéreur pilote au cours des cycles de colmatage/décolmatage.

144



5.2 - Média plissé

5.2.3.1.1 Description des premiers cycles

L’évolution de la perte de charge de la cartouche A en fonction de la masse surfacique de
fumées de métallisation générée est présentée Figure 5.9. Chaque séance dure environ 30 -
60 min. Une bobine de fil métallique permet de couvrir environ 3h de métallisation.

1200

Décolmatage
manuel
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&
o

Perte de charge (Pa)
8 8
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200
On-line

0 10 20 30
Masse surfacique générée (g.m-2)
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>

P delc = 3 bars P delc = 4,5 bars

Figure 5.9 : Evolution de la perte de charge du média A en fonction de la masse surfacique des fumées de
métallisation générées, On-line : décolmatage on-line. Pqeic représente la pression de décolmatage.

Le premier cycle de colmatage de la cartouche A, représentée par (1) et (2) sur le graphe,
est caractéristique des médias neufs et peut étre divisé en trois phases :

- Filtration en profondeur au début du colmatage jusqu'a environ 16 g.m?: elle est
caractérisée par une augmentation lente et linéaire de la perte de charge (Japuntich
et al., 1997).

- Transition rapide : elle lie les étapes de filtration en profondeur et en surface. Ces
deux premiéres étapes sont représentées par (1) sur le graphe.

- Filtration en surface (2) au-dela de 18 g.m™: c’est dans cette phase que commence
réellement la formation du gateau en surface. L'augmentation de la perte de charge
est linéaire et proportionnelle a la masse surfacique collectée.

Les premiers cycles sont communément appelés mise en régime. Apres le premier
décolmatage efficace, nous observons que (3) l'augmentation de la perte charge est
beaucoup plus rapide que lors du premier cycle. La formation du gateau reprend donc dés la
reprise de la filtration.
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5.2.3.1.2 Cinétiques du décolmatage

Nous notons que 'augmentation de la perte de charge du média A suit un rapport perte de
charge sur la vitesse de filtration sur la masse surfacique générée de 6,6.10° Pa.s.m.g™ sur
la totalité de l'aérosol (particules microniques et ultrafines) avec une vitesse de filtration
moyenne de 0,53 cm.s™. Ce rapport traduit la cinétique du colmatage. Ce rapport sera
d’autant plus grand que 'aérosol est colmatant.

Des essais sont menés en paralléle sur le média plan membranaire en PVC (Pall GLA 5000)
avec la totalité des fumées (Figure 5.10). La ligne pour ces essais sur meédias plans
correspond a la ligne 4 utilisée précédemment pour caractériser le dépdt mais en retirant
cette fois 'impacteur en cascade Andersen. Nous obtenons un rapport un peu inférieur de
4,3.10° Pa.s.m.g™’. Ce rapport augmente en éliminant les particules microniques de diamétre
supérieur & 2,3 um en conservant limpacteur. Il vaut alors 1,1.10* Pa.s.m.g™.Les travaux de
Valmari (Valmari et al., 2006) sur le colmatage par un aérosol bimodal ont également
observé ce phénomene, a savoir qu'un aérosol bimodal composé de particules fines et
grossieres est moins colmatant que les particules fines seules. Il avance comme hypothése
que les particules fines adherent aux particules grossiéres. Il en résulte donc une
modification de la granulométrie vers un aérosol plus grossier. La porosité du dépbt s’en
trouve accrue et 'augmentation de la perte de charge est donc plus lente. Toutefois, Lee
(Lee et al., 2001) observe le contraire dans le cas de d'aérosol bimodaux de particules
d’oxyde d’aluminium.
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Figure 5.10 : Evolution de la perte de charge d'un média plan pour la totalité des particules et les particules
submicroniques.

Les essais sur médias plans et plissés en termes de montées en perte de charge sont
proches avec un rapport de 1,5. Cette légére différence laisse penser que la forme plissée
de la cartouche a une faible incidence sur son colmatage a ce stade bien que le colmatage
se situe en amont de la phase de bouchage des plis du média plissé. Ce résultat est en
accord avec la littérature (Lo, Chen, et al. 2010; Lo, Hu, et al. 2010).
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Ces mesures de cinétiques mettent clairement en avant le pouvoir colmatant des particules
submicroniques. En effet, nous avons remarqué que les particules microniques étaient plus
colmatantes seules d'un facteur d’environ 2,5 que lorsqu’elles sont associées a des
particules microniques. Or, les particules microniques n’engendrent qu'une faible perte de
charge comparée aux particules nanostructurées compte-tenu de la surface développée de
part et d’autres. Il est possible que la présence des particules microniques modifie d’'une part
la structure du dépo6t des particules submicroniques et probablement d’autre part les forces
d’'adhésion entre le média filtrant et le gateau. Ce résultat est cohérent avec les travaux de
Valmari (Valmari et al., 2006).

5.2.3.1.3 Description des décolmatages

Le type de décolmatage dans nos essais est variable afin d’en tester plusieurs types. Ainsi,
deux sortes de décolmatages ont été mises en ceuvre : décolmatage on-line (décolmatage
avec filtration maintenue) et décolmatage off-line (décolmatage avec filtration suspendue),
de type manuel (chocs) et avec air comprimé. Le décolmatage on-line est constitué par un
pulse d’air comprimé a contre-courant & une pression de 3 ou 4,5 bars pendant 100 ms
(temps d’ouverture de la vanne). La pression maximale de décolmatage est fixée a 4,5 bars
par le fournisseur. En effet, au-dela de cette valeur, le média pourrait ne pas supporter les
contraintes mécaniques imposées par le pulse d’air.

Force est de constater que lefficacité du décolmatage est différente selon le type de
décolmatage utilisé (Figure 5.9). Ainsi, le décolmatage on-line, traditionnellement employé
en entreprise, s'avere complétement inefficace quel que soit la pression de décolmatage
utilisée. Suite a ce décolmatage, la perte de charge diminue effectivement mais trés
faiblement (environ un tiers de sa valeur initiale). De plus, la remontée quasiment
instantanée de la perte de charge apres le décolmatage qualifie ce décolmatage d'inefficace.
Ce résultat est en accord avec les retours d’expériences du milieu industriel. Il est le résultat
de la forte adhérence du gateau dont les particules nanostructurées sont en grande partie
responsables.

Le deuxieme décolmatage utilisé est un décolmatage off-line de type manuel. Il nécessite la
présence d’'un opérateur. Ce décolmatage demande un temps d’arrét de la filtration assez
long puisqu’il faut démonter la cartouche située dans le dépoussiéreur, la nettoyer puis la
remonter. Malgré ces inconvénients, il ressort que ce décolmatage apparait comme
extrémement efficace. La perte de charge du média passe ainsi de 968 Pa a 50 Pa soit une
efficacité de régénération de 95%. La perte de charge résiduelle est tres proche de la perte
de charge initiale de la cartouche. Nous pouvons donc en conclure que les chocs manuels
provoquent des forces de cisaillement suffisamment importantes pour faire tomber la
majorité du gateau. Il convient de noter que le dépbt formé en profondeur reste en place
malgré le décolmatage. Il est en effet incrusté dans le média filtrant et est donc trés difficile a
séparer. Cette déduction est confirmée par la remontée de la perte de charge lors du second
colmatage et égal a 6,7.10° Pa.s.m.g”. Cette valeur est semblable & la cinétique de
6,3.10° Pa.s.m.g observé lors du premier colmatage.

Cependant, ce type de décolmatage manuel n'est pas utilisé en entreprise pour plusieurs
raisons. Il nécessite tout d’abord de démonter les cartouches, ce qui nécessite du temps

147



Chapitre 5 - Cycles colmatage/décolmatage des médias plissés et plans

aussi bien lors du démontage que du remontage. En outre, un protocole opératoire doit étre
établi pour protéger le personnel de la remise en suspension des particules décolmatées et
non aspirées. Ce décolmatage bien qu’efficace n’est donc pas une solution envisageable
aussi bien du point de vue sanitaire que du temps et donc de productivité. Ce type de
décolmatage peut étre une inspiration pour mettre au point une nouvelle technique de
décolmatage.

La remontée rapide ou tres rapide de la perte de charge observée immédiatement apres le
décolmatage on-line et off-line est caractéristique d’'un décolmatage par plaque (Dennis et
al., 1981; Duo et al., 1997; Callé et al., 2001; Ju et al., 2001; Lo, Chen, et al., 2010; Simon et
al., 2010). En effet, le dép6t se morcele lors de I'apparition des forces de cisaillements. Ces
forces ont pour effet de morceler le gateau en plaques. Ceci entraine une chute du géateau
par plaques.

Finalement, le décolmatage off-line manuel semble efficace mais difficile a mettre en ceuvre
en milieu industriel. Le décolmatage on-line, c’est-a-dire avec filtration maintenue est quant a
lui inefficace. Il résulte donc globalement une augmentation de la perte de charge résiduelle
au fur et & mesure de la filtration des fumées de métallisation.

5.2.3.2. Média B

Les mémes essais de colmatages ont été menés sur le média B de surface filtrante de
8,5 m? (Figure 5.11). Le colmatage de la cartouche pilote est réalisée en plusieurs sessions
de métallisation. Des essais avec des fils de Zn ont été précédemment testés sur cette
cartouche. C’est la raison pour laquelle la masse surfacique générée initiale n’est pas nulle.
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Figure 5.11 : Evolution de la perte de charge du média B en fonction de la masse surfacique des fumées de
métallisation générées. Les courbes bleue et rouge correspondent respectivement a la perte de charge et au a la
perte de charge rapportée a la vitesse de filtration instantanée.

Cette partie comporte 6 sessions de colmatages et 3 de décolmatages (deux décolmatages
off-line et un décolmatage on-line). Tout comme dans le cas de la cartouche A, le
décolmatage on-line permet de décolmater que trés partiellement, par plaques mais son effet
est annulé aprés seulement quelques minutes de métallisation. La montée du rapport perte
de charge sur vitesse de filtration est caractérisée par un coefficient variant peu et égal
7,8.10° Pa.s.m.g™ sur les différents essais présentés sur le Tableau 5.1. Ces résultats de
cinétique sont 1,2 fois supérieurs par rapport a ceux obtenus sur le média A petit pli dans les
mémes conditions opératoires.

Nous avancgons deux hypothéses pour expliquer cette différence.

Tout d’abord, cette disparité de cinétique peut en effet provenir de la différence du média
constituant le support mécanique. Le média A est composé de cellulose a I'instar du média B
formé d’'un mélange fibre synthétique/verre. Les fibres de verre sont aptes a se charger
électriguement et augmentent ainsi I'efficacité de collecte des particules chargées (Grippari,
2009). Cependant, cette hypothése ne peut expliquer a elle seule une telle dissemblance et
tout particulierement lors d’une phase de filtration en surface. Rappelons que lors de cette
phase, le phénoméne d'auto filtration est majoritaire. Le média joue essentiellement le role
de support mécanique.

La variation de cinétique peut également découler de la structure méme du pli. Les médias A
et B se différencient sur ce point par des largeurs de pli distinctes pour une méme hauteur
de pli. Il en vient des rapports de plissage 3 respectifs de 13,4 et 6,3. Lo (Lo, Chen, et al.,
2010) s’est intéressé a l'influence de la géométrie des cartouches par le rapport de plissage
B des cartouches plissées dans le décolmatage des dépoussiéreurs. Il constate une
différence de comportement des cartouches lors du décolmatage pneumatique suivant ce
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rapport. Il explique que cet effet est d0 a un changement de la pression statique a la surface
du filtre durant le pulse d’air.

Le rapport cinétique du média B est assez similaire aux résultats de la cartouche A et
du média plan GLA. Il ne semble donc pas y avoir une influence importante du ratio B dans
la phase de filtration des médias étudiés. Tout comme dans le cas de la cartouche A, le
décolmatage on-line permet de décolmater que trés partiellement par plaques.

Tableau 5.1 : Synthéese des cinétiques des colmatages du média B. La session 1 est exclue des moyennes car
elle correspond a une mise en régime du média.

Vitesse de filtration Rapport
Rapport AP/(my/S) moyenne Us (AP/US/?mq/Sf)
Session Pa.m®g™ cm.s™ Pa.m.gt.s™
1 65 0,64 7,89E+03
2 48 0,83 8,17E+03
3 42 0,80 7,54E+03
4 35 0,79 6,77E+03
5 28 0,75 5,80E+03
6 49 0,75 1,04E+04
Moyenne 45 0,76 7,76E+03

Le premier décolmatage s’est déroulé en conditions off-line avec une série de 10 jets a 12 s
d’intervalles entre deux jets successifs et une pression de 3,5 bars. Contrairement au
décolmatage off-line manuel utilisé pour le média A, le décolmatage off-line mis en ceuvre ici
est géré par un automate et ne nécessite aucune intervention humaine sur la cartouche.
L’efficacité de ce décolmatage est de 25%. Le second décolmatage était composé de 25 jets
pour une efficacité de 65%. L'augmentation de l'efficacité est tres probablement liee a
'augmentation du nombre de jets.

Le dernier décolmatage a été déclenché automatiquement par le pilote. C'est donc un
décolmatage on-line avec une série de 5 jets dans les mémes conditions (pression et temps
d’ouverture) que précédemment. Son efficacité a été moindre que les décolmatages off-line,
soit 8%. Ce décolmatage confirme les résultats obtenus sur le média A, & savoir que le
décolmatage on-line reste trés peu efficace méme dans le cas d’'une masse de gateau plus
importante. Ce dernier point est important. En effet, la masse de gateau augmentant son
inertie, un gateau est d’autant plus facilement décolmatable que sa masse est grande
(Dennis et al., 1975; Morris et al., 1987; Sievert & Loffler, 1989; Aguiar & Coury, 1992; Koch
et al.,, 1992, 1996). Or, la masse surfacique du gateau a été plus que doublée. Nous en
concluons que les forces d’adhésion entre le gateau et le média filtrant (jouant le role de
support mécanigue) sont trés importantes.

Nous remarquons d’une part que le décolmatage pneumatique off-line classique semble plus
efficace par rapport au méme décolmatage on-line et que d’autre part que cette efficacité est
inférieure a celle du décolmatage off-line manuel vu lors du décolmatage du média A. Afin de
comprendre [l'efficacité partielle du décolmatage off-line, nous réalisons un cliché de la
cartouche B aprés le premier décolmatage au travers de la fenétre de visualisation (Figure
5.12).
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Figure 5.12 : Cliché du média B aprés un décolmatage off-line.

Ce cliché met en évidence et confirme le décolmatage partiel par plaque supposé lors du
colmatage du média A. Nous avons estimé grossierement le pourcentage de surface
décolmatée (en bleu sur la photo) a moins de 5 %. Cette faible surface suffit a diminuer
drastiguement la perte de charge en créant des passages préférentiels. Ainsi, les particules
sont dans un premier temps collectées préférentiellement sur les zones décolmatées de
faible résistance aéraulique. Du fait que ces zones représentent un faible surface de la
surface totale du filtre, elles sont rapidement colmatées (quelques minutes a 10 minutes)
jusqu’a homogénéiser la surface du gateau de particules. Néanmoins, la résistance
aéraulique des zones régénérées augmentent en méme temps qu’elles se colmatent. Cette
transition tres rapide ou les zones régénérées se colmatent a nouveau se traduit par une
augmentation de la perte de charge plus lente donnant un aspect concave a la courbe de
colmatage.

Une fois cette phase passée, le gateau est de nouveau homogeéne et I'évolution de la perte
de charge de I'ensemble {média filtrant + gateau} en fonction de la masse surfacique est de
nouveau linéaire.

Aucun « collage » des plis entre eux n’a été observée. Ce fait dénote que la filtration se situe
encore en amont de la phase de bouchage des plis caractéristique des médias plissés trés
colmatés.

5.2.3.3. Conclusion

L'étude des cycles de colmatage/décolmatage des médias A et B a mis en avant I'inefficacité
du décolmatage on-line. Son effet est annulé aprés seulement quelques minutes de
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métallisation. Le décolmatage off-line apparait comme bien plus efficace que ce soit en
mode manuel ou automatique (pneumatique).

Nous avons observé une remontée de la perte de charge caractéristique d’'un décolmatage
par plague quel que soit le décolmatage. Un cliché de la cartouche décolmatée confirme
notre hypothése de décolmatage par plaque. Nous avons pu ainsi estimer la surface
décolmatée a moins de 5 % de la surface totale. Aucun collage des plis de la cartouche n'a
été mis en évidence.

L'efficacité de filtration annoncée par les constructeurs est respectée. Cette grande efficacité
de collecte est due au traitement de nanofibres utilisé sur le média dans un premier temps
puis au phénoméne d’auto filtration dans un second temps.

En revanche, le décolmatage ne se révéle que peu efficace entrainant une augmentation de
la perte de charge résiduelle. Afin de mettre en lumiere si le manque d'efficacité du
décolmatage provient de la géométrie de la cartouche, nous poursuivons I'étude des cycles
de colmatage/décolmatage sur filtre plan.

5.3. Média plan

L'objectif de cette étude sur média plan est double : rechercher les conditions conduisant a
un décolmatage efficace et estimer plus précisément le pourcentage de surface décolmatée.
Nous nous intéressons particulierement a la masse surfacique du gateau. Une masse
surfacique importante devrait entrainer des forces d'inertie suffisamment importantes pour
vaincre les forces de d’adhésion maintenant le gateau et le filtre ensemble.

Le filtre C est colmaté en plusieurs fois par I'aérosol de métallisation. Ce filtre a été choisi a
défaut de la disponibilité des médias A et B sous forme plane comme expliqué dans le
chapitre 4 pour le colmatage sur filtre plan membranaire. Nous avons donc souhaité nous
rapprocher d'un média déja utilisé dans le domaine du dépoussiérage d'une part et
bénéficiant d'un traitement de surface anti-colmatant tout comme les médias A et B d’autre
part. Des tests de décolmatages sont réalisés a I'issue de chaque phase de colmatage.

5.3.1. Matériel et méthode

5.3.1.1. Colmatage

La ligne de prélevement dédiée a I'étude des cycles de colmatage/décolmatage sur filtre
plan sur le banc « Métallisation » est la ligne 4 (Figure 5.13). La partie colmatage est opérée
sur cette partie.
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Tuyére
sonique

Filtre C 155
I

Canalisation principale
Figure 5.13: Schéma détaillé de la ligne 4

Le colmatage est réalisé sur un filtre plan en fibres de polyester non tissés de diamétre 155
mm au moyen d’'une pompe située a l'aval du filtre. Ce filtre bénéficie d’'un traitement de
surface anti-colmatant par calandrage thermique permettant d’augmenter son efficacité de
décolmatage. Ce traitement consiste a faire passer le média entre deux rouleaux chauds,
généralement a basse pression. En plus d’aplatir le média, le calandrage thermique a pour
effet de faire fondre partiellement les fibres en surface. Il en résulte une surface lisse. Il
augmente la rétention des particules en surface au cours de la filtration. La pénétration des
particules dans le média est donc limitée. Cette propriété est recherchée car la fraction en
profondeur du filtre est difficlement décolmatable. Ce type de média est trés utilisé dans le
domaine des dépoussiéreurs a manches pour la filtration des poussieres de bois en raison
de son faible colt énergétique et économique.

Les caractéristigues du média C ont été déterminées par Simon (Simon, 2005) au cours de
ses travaux sur les dépoussiéreurs a manches (Tableau 5.2).

Tableau 5.2 : Propriétés a I'état neuf du filtre C

Désignation T23T56320
Type de média Plan
Composition Polyester
Traitement de surface Calandrage thermique
Compacité 0,237 £ 0,021
Grammage (g.m?) 400 +5
Epaisseur (mm) 1,22 £ 0,10
Diameétre de fibre moyen (um) = 20

Afin de garder la méme surface et structure du dépo6t sur le média filtrant, le média C n’est
jamais sorti de son porte-filtre pendant toute la durée des cycles de colmatage/décolmatage.
La Figure 5.14 illustre I'ensemble {support + filtre} mis en ceuvre.

153



Chapitre 5 - Cycles colmatage/décolmatage des médias plissés et plans

i - . ";-EJR S —

Sens du flux

Figure 5.14 : lllustration de I'ensemble {support + filtre} dans I'étude des cycles colmatage/décolmatage sur filtre
plan

L’écoulement d’air est préalablement homogénéisé avant d’arriver sur le filtre & colmater en
vue de s’assurer de la formation du dép6t sur la totalité de la surface du filtre.

La masse collectée par le média C est estimée grace au suivi du débit de filtration fourni par
la tuyere d’'une part et la concentration massique calculée par un filtre GLA placé en parallele
sur la ligne 1 d’autre part. Bien que ces deux filtres ne possédent pas initialement la méme
efficacité de filtration, cette différence s’efface des I'apparition du gateau sur le média C soit
environ apres 15 - 20 min de métallisation. Des capteurs de pression différentielle permettent
de suivre I'évolution de la perte de charge de I'ensemble {support + filtre}.

Le colmatage du média plan C n'est pas régulé dans le sens ou aucun systeme de
régulation ne vient assurer la constance de la vitesse de filtration. Néanmoins, les variations
de vitesse sont prises en compte dans le traitement des fichiers de colmatage en recalculant
la vitesse & chaque instant. Ainsi, la vitesse de filtration varie entre 1,59 et 0,97 cm.s™ avec
une moyenne de 1,25 cm.st.

5.3.1.2. Décolmatage

Une fois colmaté, I'ensemble {support + filtre} est transporté sur le banc de décolmatage
(Figure 5.15 et Figure 5.16).
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Figure 5.15 : Schéma de principe du banc « décolmatage »

Figure 5.16 : Vue d'ensemble du banc "décolmatage”.

Des tests de perméation du média sont réalisés avant et aprés chaque décolmatage de
maniére a suivre I'évolution de la résistance du gateau.

Deux mécanismes interviennent lors d’un décolmatage pneumatique : un choc mécanique
bref et important et une perméation a contre-courant (Dennis et al., 1981; Sievert & Loffler,
1989; Rothwell, 1990). Le premier est prépondérant selon Humphries (Humphries, 1981;
Humphries & Madden, 1983). Le mouvement produit par ce choc est caractérisé par
I'accélération du média. La Figure 5.17 présente un enregistrement de décolmatage de type
on-line réalisé a I'aide d’'un oscilloscope numérique. Les conditions de décolmatages sont
une pression de décolmatage de 6 bars pendant 200 ms.
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Figure 5.17 : Exemple de signal mesuré par oscilloscope d’un décolmatage on-line. Conditions opératoires :
pression de décolmatage de 6 bars pendant 200 ms.

Quatre phases peuvent étre distinguées (cf § 5.1.1.2) :

1) De lafiltration du média jusqu’a I'arrivée du flux d’air & contre-courant

2) De l'arrivée du flux d’air a contre-courant au début du mouvement du média

3) Du début du mouvement du média jusqu’a I'apparition des forces de détachement du
gateau

4) De I'apparition des forces de détachement du gateau jusqu’a I'accélération maximale
du média

Différentes conditions de décolmatages sont testées. Du fait que nous ne disposons que
d'un seul filtre qui était régulierement colmaté et non d'une batterie de filtres, il nous est
impossible de tester deux fois un décolmatage avec exactement les mémes conditions de
masse surfacique collectée, de pression, ... Notre recherche s'axe sur la détermination d’une
masse surfacique collectée telle que les forces d’inertie engendrent la chute du gateau.

5.3.1.3. Protocole opératoire

La résistance de I'ensemble {filtre + gateau} est mesurée avant et aprés chaque opération de
colmatage ou décolmatage. Le protocole opératoire du média C est réalisé selon :

1) Perméation

2) Colmatage

3) Perméation

4) Décolmatage dans des conditions déterminées
5) Perméation

6) Décolmatage ou colmatage
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Les cycles de colmatage/décolmatage retracant I'évolution de la perte de charge du filtre en
fonction de la masse surfacigue collectée se basent sur les hypothéses suivantes.

1)

2)

3)

4)

Toutes les particules arrivant sur les filtres sont collectées sans relargage possible.
La formation du gateau crée un préfiltre dont I'efficacité est proche de 100%.

La concentration massique de I'aérosol collecté est constante au cours du temps.
Cette hypothése a été vérifiée par les différentes granulométries ELPI dans le
chapitre 2.

Aprés un décolmatage, si la variation de perte de charge avant et aprés décolmatage
est inférieure a 2 — 3 hPa, alors le décolmatage est considéré comme inefficace et
aucune masse surfacique n’'a été perdue. Ainsi, dans le cas de non décolmatage, la
masse surfacique reste identique.

Une altération du dépébt entrainerait une modification de I'écoulement et donc de la
perte de charge du filtre. Ainsi, nous considérons que la structure du dépot n’est pas
modifiée si nous n'observons pas de changement sur I'évolution de la perte de
charge.

La surface du gateau aprés un recolmatage est parfaitement homogéne. Il n'y a donc

pas de passages aérauliques préférentiels et I'épaisseur du gateau est constante sur
la totalité de la surface de filtration.

5.3.2. Résultats

5.3.2.1. Colmatages

La Figure 5.18 présente I'évolution de la perte de charge en fonction de la masse surfacique
générée sur I'ensemble des cycles de colmatage/décolmatage du média C.
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Figure 5.18 : Evolution de la perte de charge en fonction de la masse surfacique générée sur 'ensemble des
cycles de colmatage/décolmatage du média C. DON : décolmatage on-line, DOF : décolmatage off-line.

Les différentes baisses de perte de charge résultent des essais de décolmatage. La montée
en perte de charge du média C est linéaire conformément a la phase de filtration en surface.
Elle est caractérisée par une pente de 2,1.10* Pa.s.m.g™ (Tableau 5.3). Nous remarquons

que cette cinétique est bien supérieure aux cinétiques de 5.10° Pa.s.m.g™, 9,9.10% et 1,1.10*

Pa.s.m
diverse
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.g™" observées respectivement pour les médias plissés A et B. Nous formulons

s hypotheses pour tenter d’expliquer le facteur entre 2 et 4 entre ces deux pentes.

Traitement du média.

Le filtre C bénéficie d'un traitement de surface anti-colmatant différent des
cartouches. Ce traitement peut contribuer & un changement d’efficacité en début de
filtration par rapport aux cartouches. Cependant, dés lors la formation du gateau, ce
dernier agit comme un préfiltre et empéche les particules de pénétrer dans le filtre. La
nature du média n’a donc alors plus d’importance. Ainsi, un traitement ne peut pas
expliquer une telle différence. De plus, cette différence de pente n’a pas été notée sur
le filtre membranaire GLA utilisé pour déterminer la concentration massique dans la
gaine principale.

Influence reprise du colmatage.

Il a été observé que ce soit sur les cartouches plissées ou les filtres plans qu’un arrét
momentané de la filtration suivie d’'une reprise conduisait a une diminution de la perte
de charge du média filtrant. Il y a donc modification dans la structure du gateau. Cette
modification va dans le sens contraire d’'une compression. En effet, dans ce cas, le
gateau se tasserait et entrainerait une augmentation de la perte de charge. Nous
pouvons donc supposer une expansion du gateau de fagon a faciliter I'écoulement du
fluide porteur et créer des passages préférentiels. Cette expansion pourrait
également étre due a un effet de charge entre les particules ou une oxydation.
Cependant, le phénoméne de diminution a été observé méme pour un arrét de
quelques secondes. |l s'agit donc vraisemblablement d'une adaptation a des
contraintes mécaniques.




5.3 - Média plan

Tableau 5.3 : Synthése des cinétiques des cycles de colmatage/décolmatage du média plan C.

s Vitesse de Masse
Cinétique de filtration surfacique

colmatage aclq

moyenne généree
Colmatage (AP/Up/(my/Sy) AP/(mg/Sy) Us mgy/St
Pa.s.m.g™ Pa.m?.g™ m.s™ g.m?

1 pas de gateau

2 1,82E+04 290 1,59E-02 9,97
3 1,96E+04 295 1,51E-02 14,78
4 2,04E+04 286 1,40E-02 24,38
5 2,00E+04 257 1,28E-02 34,24
6 2,00E+04 240 1,20E-02 42,03
7 1,80E+04 215 1,19E-02 52,37
8 2,13E+04 249 1,17E-02 57,78
9 1,96E+04 216 1,10E-02 65,03
10 2,79E+04 303 1,09E-02 70,45
11 2,40E+04 232 9,66E-03 78,19

Moyenne 2,09E+04 2,58E+02 1,25E-02
Ecart-type 2,96E+03 3,33E+01 1,96E-03

5.3.2.2. Compression du gateau

La compressibilité du gateau est un parametre important en filtration. En effet, un gateau
compressible engendre une perte de charge plus importante que dans le cas d'une
incompressibilité. Le gateau ne peut plus alors étre schématisé comme une seule entité mais
comme trois comme décrit par Hoflinger (Hoflinger, 1998) :

- Une couche superficielle non compressée mais compressible
- Une couche intermédiaire compressée mais pas a son maximum
- Une couche inférieure compressée au maximum et donc devenues incompressible

La prédiction de la perte de charge devient alors plus ardue car il y a trois gateaux différents
a identifier avec une porosité qui évolue.

La compressibilité du gateau formé sur le média plan C a donc été testée en balayant une
grande gamme de vitesse de filtration centrée sur la vitesse de filtration de 1,5 cm.s™ utilisée
en expérience. Ce balayage s'effectue dans le sens croissant (montée) et décroissant
(descente). Dans le cas d’'une compression, les cycles différent. Dans le cas contraire, ils se
superposent. La Figure 5.19 présente les résultats obtenus.
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Figure 5.19 : Etude de compressibilité du gateau de colmatage a une masse surfacique générée de 14,8 g.m'2

Les cycles se superposent, il n'y a donc pas d'effet de compression du géateau lors du
colmatage par des fumées de métallisation a cette masse surfacique. La porosité du gateau
est donc homogéne. Ce résultat concorde avec I'absence de compression démontrée au
chapitre 4 sur le colmatage de filtres plans membranaires.

5.3.2.3. Décolmatages

Le Tableau 5.4 récapitule 'ensemble des décolmatages effectués sur le média C.
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Tableau 5.4 : Synthese des différents colmatages effectués sur le média C.

Conditions décolmatage Perte de charge Efficacité de décolmatage
N Pression Temps Nombre Ma:sse du \ Caractéristique Résjstance Résjstance Perte de
Débit . . . gateau Avant Apres du gateau gateau Surface
jet jet de jets o . R charge
générée décolmatage avant apres
N mg/Sf AP AP ssiduer d(AP)/dt max AP/Us AP/Us
NL'Imn bar ms g.m'2 Pa Pa Pa.s™ Pa.s.m™ Pa.s.m™
Neuf 0 1.16E+03  1.16E+03
3 14.5 4 200 1 9.97 1654 1606 33600 9.70E+04  9.49E+04 2.25%
4 14.08 3 200 1 14.80 2324 2277 30420 1.35E+05  1.39E+05
6 13.66 6 200 1 24.41 2815 2544 46041 1.68E+05 1.60E+05 5.22%
7 0 6 200 1 24.41 2663 2416 11300 1.60E+05  1.48E+05 7.23%
8 13.38 6 200 1 34.01 3865 3433 44015 2.19E+05  2.12E+05 3.04%
10 13.38 6 1000 1 34.01 3337 2825 48487 1.99E+05  1.90E+05 4.39%
11 0 6 1000 1 34.01 3190 3029 9688 1.90E+05 1.82E+05 4.23%
12 13.58 6 200 1 42.08 4562 4085 45828 2.54E+05  2.44E+05 4.15%
13 13.58 6 500 1 42.08 4264 3576 47935 2.44E+05  2.25E+05 7.73%
14 13.58 6 1000 1 42.08 3906 3285 47605 2.25E+05  2.14E+05 4.80%
15 0 6 1000 1 42.08 3684 3425 7208 2.14E+05  2.03E+05 5.23%
16 13.58 6 200 10 42.08 3274 2874 19894 1.96E+05  1.90E+05 2.97%
17 0 6 200 10 42.08 3178 3024 25188 1.90E+05  1.82E+05 4.37%
19 0 6 10 10 52.43 5807 58 11434 3.52E+05  3.43E+05 2.43%
20 0 6 10 10 52.43 5807 5490 8554.7 3.43E+05  3.12E+05 9.23%
21 0 6 200 1 52.43 5490 3560 10042 3.12E+05  2.43E+05 21.98% 0.15%
22 0 6 200 10 52.43 2805 2387 17491 1.95E+05 1.65E+05 15.54% 0.23%
23 13.18 6 200 10 52.43 2387 2118 46006 1.65E+05  1.52E+05 7.43%
24 0 6 200 10 57.84 5766 3949 38905 3.59E+05  2.66E+05 25.74%
25 0 6 200 10 65.10 7370 3017 43772 4.71E+05  2.17E+05 54.00% 0.45%
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Le média neuf présente un rapport perte de charge sur vitesse de filtration de
1,16.10° Pa.s.m™. Les efficacités de décolmatage sont calculées de deux maniéres
distinctes :

- A partir de la perte de charge.
Elle représente la variation de la résistance du gateau avant et aprés colmatage.

_ AP — APsiguer

(5.9

- A partir de la surface décolmatée
Elle représente la proportion de surface décolmatée. La surface décolmatée est
déterminée par prise de clichés avant et apres décolmatage (Figure 5.20) pris sans
démonter 'ensemble {support + filtre}.

Avant décolmatage Aprés décolmatage

~

Figure 5.20 : Clichés avant et aprés décolmatage du média plan C.

Les clichés mettent en avant un décolmatage « par plaque » conformément a ce qui a été
observé pour les cartouches. Nous notons que le décollement s’effectue préférentiellement
sur les bords du filtre. Ces zones correspondent aux emplacements ou le déplacement du
média sera limité par le porte-filtre. Les forces de cisaillement seront donc plus importantes.
Nous constatons que la surface décolmatée n’excéde jamais 1% quel que soit les conditions
opératoires testées. Ce décolmatage tres partiel explique l'inefficacité des décolmatages on-
line et off-line.

Les objectifs des cycles de colmatage/décolmatage sur filtre plan étaient d’estimer la surface
décolmatée et de déterminer des conditions conduisant & un décolmatage efficace. La
surface décolmatée a été estimée via des clichés avant et aprés décolmatage a moins de
1%. Aucune condition de décolmatage efficace on-line ou off-line n’a pu étre dégagée.

162



5.4 - Alternatives

La recherche d’'une éventuelle masse surfacique critique pour laquelle les forces d’inertie du
gateau seraient plus importantes que les forces d’adhésion liant le gateau et le média filtrant
n'‘a pu étre obtenue. Ceci malgré une masse surfacigue poussée vers des valeurs
supérieures & 90 g.m.

Le décolmatage peut paraitre significatif du point de vue de la variation de la résistance du
gateau mais completement insignifiant au niveau de la surface décolmatée. Dans ce cas, le
décolmatage ne sera pas efficace plus de quelques minutes lors d’un nouveau colmatage.
En effet, la faible surface décolmatée facilite 'écoulement de l'air en créant des passages
préférentiels, ce qui expliqgue la résistance de gateau beaucoup plus faible mais ces
passages seront rebouchés tres rapidement du fait de leur trés faible surface. Il en résulte un
décolmatage inefficace dans le temps.

Des tests complémentaires de décolmatage par voie humide non présenté dans ce travail
ont également été menés sur le média plan C a une masse surfacique d’environ 100 g.m?
pour améliorer le décolmatage. En effet, humidifier le gateau permet d’augmenter les forces
de cohésion du gateau (Joubert et al., 2009) et donc de faciliter la chute du gateau comme
corps unitaire. Ces tests ont conclu de méme a l'inefficacité de ce type de décolmatage.

Face a ces essais infructueux nous allons donc a présent expérimenter une autre technique
de fonctionnement appelé le precoating.

5.4. Alternatives

Suite aux décolmatages infructueux du média petit pli A, une tentative d’amélioration du
décolmatage a été conduite sur le média grand pli B sur la base du precoating. Cette
technique consiste a pré-colmater le média au moyen d’un aérosol grossier (micronique) et
non inflammable. Cet aérosol permet de former une pré-couche de filtration et surtout
facilement décolmatable a la surface du média. L’apport des particules peut étre effectué de
maniére continue ou discontinue.

Un des avantages de cette technique est une efficacité du média accrue car les particules
collectées viennent former un préfiltre sur la surface du média (phénomene auto-filtration
décrit préecédemment). De plus, la surface de contact entre le gateau et le média filtrant est
composée de particules grossieres adhérant faiblement a la surface du média et par
conséquent facilement décolmatable. Le gateau constituant le préfiltre ou filtre auxiliaire
pourra donc servir de filtre « jetable » pour les fumées de métallisation. Il permettra ainsi de

préserver le média filtrant.

Les inconvénients principaux de cette technique sont la nécessité d'une phase de
conditionnement (pré-colmatage) d'une part mais surtout la production d'une quantité
importante de déchets qu’elle impose d’autre part.

Une masse de 200 g de poussiere de dolomite de diametre médian en masse de 3,6 um est
utilisée pour pré-colmater la cartouche B neuve. Pour ce faire, la poudre de dolomite est
placée dans une trémie et injectée dans la conduite au moyen d’une vis sans fin. La masse
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surfacique déposée est de 23,5 g.m? ce qui est inférieure aux valeurs préconisées de
dépoussiérage industriel de 150 g.m™.

Le cycle de colmatage débute & une vitesse de filtration de 1,15 cm.s™. Les décolmatages
étaient effectués sous une pression de 4,5 bars et pour une perte de charge de la cartouche

de 600 Pa. La Figure 5.21 présente les cycles de filtration de la cartouche B sans precoating
puis avec precoating.
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Figure 5.21 : Evolution de la perte de charge de la cartouche B (8,5 m2) 41,15 cm.s™ en fonction des différentes
configurations d’essais. on : décolmatage on-line, off : décolmatage off-line, D-M : décolmatage manuel, PC :
precoating (23,5 g.m'2 poussiéere de dolomite)

Les deux premiers cycles correspondent a un colmatage sans precoating. La montée
en perte de charge sur la vitesse de filtration vaut en moyenne 7,6.10° Pa.m.g™.s™.

Aprés precoating du meédia, l'efficacité de décolmatage on-line est sensiblement
améliorée, ce qui se traduit par une perte de charge résiduelle moins importante que sans
traitement. En revanche, le décolmatage off-line est tres efficace et permet d'obtenir une
perte de charge résiduelle proche de la perte de charge initiale de la cartouche. Le

precoating est donc efficace pour faciliter le décolmatage mais seulement lorsque la filtration
est arrétée (décolmatage off-line).
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5.5. Conclusion

Ce chapitre était dédié a I'étude des cycles de colmatage/décolmatage des médias plissés
utilisés dans les dépoussiéreurs. Ces différentes phases de filtration ont été étudiées sur
deux médias plissés préconisés dans le milieu industriel pour la filtration des fumées de
métallisation. L'influence des conditions de décolmatage a été considérée. Ceci hous a
permis d'explorer les conditions conduisant a un décolmatage plus efficace.

La premiére étape a été marquée par la caractérisation de I'augmentation de la perte de
charge du média filtrant au cours de la filtration. La meilleure connaissance de cette phase
permet de prédire la cinétique de colmatage. Nous avons déterminé une cinétique de
colmatage de 6,6.10° Pa.s.m.g™ pour la cartouche A et 7,1.10° Pa.s.m.g™ pour la cartouche
B en filtrant la totalité de I'aérosol. Les montées en perte de charge des deux types de
médias sont relativement proches avec une différence de 7 %. Cette concordance laisse
penser que le rapport de plissage B n'a pas d’incidence sur son colmatage a ce stade et
d’autre part que la cinétique de colmatage et indépendante de la nature du média utilisé.

Les essais comparant le colmatage des particules submicroniques seules et de l'aérosol
dans sa totalité ont mis en avant une variation de cinétique. Ce rapport perte de charge sur
vitesse de filtration sur la masse surfacique passe ainsi pour la cartouche A de de 4,7.10°
Pa.s.m.g™ a 1,2.10* Pa.s.m.g*en éliminant les particules microniques de diamétre supérieur
a 2,3 um. Il semble donc que I'aérosol composé de particule fines et grossiéres est moins
colmatant que les particules fines seules. Une adhérence des particules fines sur les
particules grossiéres pourrait expliquer ce phénomene. En plus de la modification de la
structure du dépét, les forces d’adhésion entre le média filtrant et le gateau sont trés
probablement altérées.

L'augmentation trop importante de la perte de charge est a proscrire car elle entraine un codt
énergétique trés élevé pour linstallation de filtration. Le décolmatage est alors déclenché.
Nous avons utilisé uniquement un décolmatage de type pneumatique, c’est-a-dire un pulse
d’air sous haute pression injecté a contre-courant pendant un cours laps de temps d’environ
100 ms.

Deux types de décolmatage ont été étudiés : on-line et off-line. Le décolmatage on-line
correspond a I'envoi du pulse d’air en maintenant la filtration alors que cette derniere est
arrétée en mode off-line. Le décolmatage on-line s'avére inefficace sur les deux médias
plissés A et B. Son effet est annulé aprés seulement quelques minutes de métallisation. Le
décolmatage off-line par air comprimé se révele plus efficace que le décolmatage on-line.
Cette efficacité est la conséquence d'une vitesse de décolmatage plus élevée et donc une
acceélération/décélération plus importante du média. Cependant, son efficacité est limitée par
la trés faible surface régénérée.

Le décolmatage off-line de type manuel effectué par chocs est le seul qui permette de
retrouver une perte de charge résiduelle proche de la perte de charge initiale du filtre. Il n'est
néanmoins pas utilisable en milieu industriel a cause du temps dépensé, du
montage/démontage nécessaire et surtout du danger occasionné pour le personnel.
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Une observation attentive de la remontée de la perte de charge aprés un décolmatage off-
line témoigne d'un décolmatage par plague. Cette observation est confirmée par les clichés
des cartouches pris apres le décolmatage. La surface décolmatée est trés faible. Cette
surface a pu étre estimée plus en détail & moins de 1% par une étude paralléle sur filtre plan.
Cette faible surface décolmatée crée des passages préférentiels de faible résistance
aérauligue. Ces zones sont rapidement colmatées du fait de leur tres faible surface lors de la
reprise de la filtration. Ceci impligue une nouvelle homogénéisation du dépdt d’'une part et
d’'autre part, une remontée de la perte de charge trés rapide. Une fois les zones régénérées
colmatées, l'augmentation de la perte de charge est de nouveau linéaire (croissance du
gateau).

Une recherche de masse surfacique critique a été envisagée afin d’aboutir & un décolmatage
effectif. Cette investigation a eu lieu sur un filtre plan bénéficiant d'un traitement de surface
anti-colmatant par calandrage thermique dans des conditions aussi proche que possible des
médias plissés. Différentes conditions de décolmatage ont été testées mais aucune n'a pu
conduire a un décolmatage efficace. L'absence de compression du gateau a néanmoins été
démontrée. La structure du dépot est donc homogene lors de la filtration.

Un conditionnement de la cartouche appelé le precoating a été testé. Il consiste a pré-
colmater le média au moyen d'un aérosol grossier (micronique) et non inflammable de
maniere discontinue. Ce traitement permet d’améliorer grandement le décolmatage off-line
mais peu le décolmatage on-line. Il permet d’obtenir une perte de charge résiduelle proche
de la perte de charge initiale du filtre.

Le Tableau 5.5 récapitule les efficacités de différentes conditions de décolmatage utilisées.

Tableau 5.5 : Synthese des efficacités des décolmatage avec/sans precoating, - - : inefficace, - : peu efficace, +:
efficace.
Décolmatage Sans precoating Avec precoating
on-line - - -
off-line - +
off-line manuel (chocs) + n.c
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Conclusion et perspectives

Notre objectif était de contribuer & améliorer les performances des dépoussiéreurs & médias
plissés vis-a-vis des fumées de métallisation dans le but d’augmenter la durée de vie des
fitres et de préserver la qualité de I'environnement extérieur. Le banc d'essais
« Métallisation » a été spécialement congu, dimensionné et équipé pour répondre a ces
besoins et a pour optique de rester proche des conditions « industrielles ». Différents points
de recherche ont été abordés : caractérisation des fumeées, caractérisation du dépo6t et étude
des cycles de colmatage/décolmatage.

L’étude granulométrique et structurelle des fumées a tout d’abord permis de mettre en
évidence la similitude de notre aérosol avec celui mesuré sur le terrain. Ce point est d’autant
plus important que notre travail sera facilement transposable dans le domaine industriel. Les
fumées de métallisation sont composées de deux populations distinctes: une partie
micronique de plusieurs micrometres et une population submicronique. Les analyses de la
seconde population nous ont permis de confirmer la présence de nanoparticules déja
soupconnées sur le terrain d'étre responsables de la forte montée de la perte de charge des
éléments filtrants. Grace a cette étude, nous pouvons ajouter que la population
submicronique est constituée d’agglomérats suivant une loi log-normale de diamétre et
écart-type géométriques respectivement de 137 nm et 1,5. Les particules primaires qui
structurent les agglomérats suivent également une loi log-normale de diamétre et écart-type
géométriques respectivement de 9 nm et 1,2. La forme de I'agglomérat et la nature fractale
des agglomérats ont été caractérisées grace au facteur de forme dynamique et a la
dimension fractale.

La caractérisation structurelle des agglomérats a fait I'objet de la mise en place du couplage
DMA-ELPI. Cette technique intéressante permet de remonter & la masse volumique effective
et d’estimer la dimension fractale D; a 1,92. Par la détermination de la masse volumique
effective, nous avons également pu, grace a diverses relations, estimer le facteur de forme
dynamique a environ 4. Ces paramétres sont particulierement importants car ils permettent
de convertir une distribution en fonction d'un diamétre équivalent a un autre. Ces résultats
permettent de mettre en avant une structure d’agglomérat ouverte et favorisant une
augmentation de la résistance aéraulique. Il faut garder a I'esprit que nous ne pouvons
confronter la valeur de dimension fractale obtenue ici avec aucune donnée de la littérature
puisque aucune étude n'a été réalisée sur ces fumées a ce jour. Une détermination
complémentaire par analyse de clichés permettrait d’obtenir une valeur comparative et donc
de critiquer notre résultat.

Le couplage DMA-ELPI est une combinaison attrayante en raison de la combinaison de
propriétés différentes des particules. Des bémols doivent étre cependant ajoutés a cet
avantage. En effet, ce couplage pose des contraintes techniques de régulation du débit
circulant dans la colonne DMA. Une erreur de débit entraine une sélection biaisée du
diamétre de mobilité électrique et par conséquent un résultat faussé. De plus, il n’existe pas
une seule facon de traiter les données brutes. A ce jour, aucun auteur n'a cherché la
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méthode la plus appropriée que ce soit dans le choix de la distribution en nombre en courant
ou encore le diametre représentatif (médian, mode ou géométrique) de la distribution de
'ELPI. Notre étude a montré sur ce point d’'une part que le traitement des particules
multichargées est indispensable et d’autre part que le diamétre médian est préférable.

La caractérisation du dép6t formé au cours de I'étape de filtration ou colmatage par des
fumées de métallisation en termes de porosité permet d'établir pour la premiere fois une
valeur expérimentale de porosité estimée a 93 %. Nous attirons ici I'attention du lecteur sur
la technique peu commune d’interférométrie utilisée ici. Facile, bien que longue a mettre en
ceuvre, elle permet de déterminer un profil d'épaisseur. De plus, elle est non destructive
contrairement aux techniques habituelles utilisées en microscopie.

La détermination de la porosité est cruciale car elle conditionne I'’écoulement du flux et donc
la perte de charge. Cette valeur expérimentale est en accord avec I'ensemble des études de
colmatage par des nanoparticules recensées dans la littérature. Nos calculs montrent qu'il
est a ce jour encore difficile de prédire cette valeur malgré nos connaissances sur I'aérosol. Il
ressort de cette partie que la porosité est indépendante de la vitesse de filtration entre 1,56
et 30,9 cm.s™ et que le dépot est incompressible.

La détermination de la porosité est indispensable pour prédire I'évolution de la perte de
charge d’'un média en phase de filtration. Nous avons ainsi testé quatre modéles issus de la
littérature selon une approche « particule primaire » et une approche « agglomérat » pour
choisir le meilleur modéle. Aucun des modéles utilisés ne parvient a prédire parfaitement la
perte de charge. Le choix du modele le plus proche varie selon I'approche utilisée. Ainsi, le
modeéle d’Endo-Cunningham est le plus approprié si I'on considere uniquement la particule
primaire ; au contraire le modéle d’Endo est préférable dans l'approche agglomérat.
Rappelons que les modeles d’Endo et Endo-Cunningham se différencient seulement par
I'intervention du coefficient de Cunningham pour corriger la force de trainée.

La comparaison des différents modéles et approches met en avant que I'approche simpliste
qui consiste a assimiler I'aérosol & un ensemble de particules primaires sans prendre en
compte la structure qui lie les agglomérats sous-estime la perte de charge. Nous conseillons
donc de considérer la nature agglomérat de la particule pour améliorer les prédictions de
perte de charge.

La derniére partie de ce manuscrit a été consacrée a l'étude des cycles de
colmatage/décolmatage sur les médias plissés. Nous avons considéré linfluence des
conditions de décolmatage et exploré les conditions conduisant & un décolmatage plus
efficace. La différence essentielle entre les médias A et B est leur ratio 3, respectivement
13,4 et 6,3. La détermination des cinétiques de colmatage des meédias plissés A et B
montrent que ces cinétiques respectives de 6,6.10° Pa.s.m.g™* et 7,1.10° Pa.s.m.g™ sont
proches tant que la phase critique de bouchage des plis n’est pas atteinte. Par ailleurs, la
forme des plis des cartouches et la nature du média utilisé ne semble pas influencer la
cinétique de colmatage.

Différents types de décolmatages ont été étudiés : on-line, off-line manuel (chocs) et off-line.
Il s’avere que le décolmatage on-line est inefficace pour les médias plissés et plans utilisés
pour cette étude. Son effet est annulé aprés seulement quelques minutes de filtration. Le
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décolmatage off-line (chocs) est plus efficace mais insuffisant pour assurer une régénération
durable.

Notre étude complémentaire sur filtre plan a permis d’expliquer ce manque d’efficacité par
une trés faible surface décolmatée. Nous avons pu estimer la régénération de la surface a
moins de 1 %. Cette faible surface décolmatée crée des passages préférentiels de faible
résistance aéraulique. Ceci explique la remontée de la perte de charge trés rapide observée
sur le terrain.

Nous avons recherché I'existence d’une masse surfacique critique permettant d’augmenter
les forces d'inertie du gateau et donc d’améliorer effectivement le décolmatage. Si cette
masse critique existe, elle est supérieure aux valeurs testées ici.

Cette étude a également confirmé l'incompressibilité du dépbt ainsi que sa répartition
homogene. Le décolmatage off-line manuel est réellement efficace mais trop long et
inadapté pour étre utilisé en entreprise.

Ces essais ont débouché sur la mise en place d’une technique alternative appelé precoating.
Cette technique permet d’améliorer les décolmatages d’'une maniere générale et permet
d’obtenir une perte de charge résiduelle proche de la perte de charge initiale du filtre. Le
décolmatage off-line reste plus efficace que le décolmatage on-line. En revanche, cette
technique présente les inconvénients d’'une phase de pré-colmatage par I'aérosol grossier et
une augmentation du volume du dép6t décolmate.

Les perspectives de ce travail concernent aussi bien les fumées de métallisation que les
cycles de filtration des médias plissés. Il s'agit de :

- Déterminer les caractéristiques des agglomérats et tout particulierement la dimension
fractale des agglomérats par une technique complémentaire telle que I'analyse par
cliché ou le couplage DMA-APM pour confronter nos valeurs expérimentales

- Poursuivre la prédiction de la porosité du dép6t. Une détermination de la porosité par
le calcul permettrait de s’affranchir de la détermination expérimentale longue et
méticuleuse.

- Développer un modele de colmatage plus en accord avec I'expérience. A terme, ce
modéle permettra quel que soit I'aérosol de prédire I'augmentation de la perte de
charge et donc d’anticiper la durée de vie des filtres.

- Optimiser la voie entrouverte du precoating. Il serait intéressant de déterminer la
masse surfacique minimale nécessaire ou de faire varier la nature et la granulométrie
de l'aérosol grossier pré-colmatant. Le temps de pré-colmatage de la cartouche est-il
indispensable ? Peut-on imaginer injecter un aérosol grossier en méme temps que
démarre la filtration ? Peut-on déboucher sur un décolmatage on-line effectif ?

- Tester de nouvelles techniques de décolmatage, notamment la distance entre la buse
et la surface du média filtrant.

- Changer de technique de filtration pour contourner le probleme du décolmatage. Une
étude est actuellement en cours d’exploration au laboratoire LRGP sur la collecte par
colonne a bulles.
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Coefficient de Cunningham

Le coefficient de Cunningham, noté Cu, est utilisé pour les particules de taille nanométrique
ou le milieu ne peut plus étre considéré comme continu. Il permet de tenir compte que la
vitesse relative non nulle des molécules du gaz porteur autour de la particule lorsque le libre
parcours moyen Aq est du méme ordre de grandeur que la taille des particules. Cette vitesse
relative induit une diminution de la force de frottement du gaz sur la particule en mouvement,
corrigée par ce facteur.

Le coefficient de Cunningham est adimensionnel et s’écrit (Cunningham, 1910) :

C —1+2'19 +b dp
u= dpa exp 2/1gc

avec a, b et c, jeu de constantes déterminées expérimentalement, pour lesquelles différentes
valeurs ont été fournies par plusieurs auteurs. Le jeu de valeur utilisé par la suite est celui
déterminé récemment par Kim et al (2005), & savoir :

a=1165
b =0,483
c =0,997

Coefficient de diffusion

La diffusion est un transport irréversible dans un milieu qui s’effectue d’'une zone de forte
concentration vers une zone de faible concentration par unité de surface et de de temps. La
loi de Fick permet de lier le flux de particules ¢ au gradient de concentration Cy suivant la
direction z :

dCy
=-D —
¢ dz
Le coefficient de diffusion D d’une particule sphérique de rayon r, est quant a lui calculé dans
le domaine de Stokes-Cunningham par la formule cité par Renoux et Boulaux(1998). Son
unité est le m%s™.
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_ kB TCu
6 THgTy

avec kg, la constante de Boltzmann (1,38.10%° J.K™), T, la température (K), W, la viscosité
dynamique (Pa.s), rp, le rayon de la particule sphérique (m)

Coefficient de Kozeny

Ce coefficient établit un lien entre la porosité d’un milieu et sa tortuosité. Ces deux derniers
paramétres varient selon la géométrie des particules, et plus particulierement dans le cas
d’'un empilement de particules non sphériques (Comiti & Renaud, 1989). Par conséquent, le
coefficient de Kozeny également. Plusieurs expressions empiriques de hy sont disponibles
dans la littérature. Parmi elles, citons :

Expressions du coefficient de Kozeny (Mauret & Renaud, 1997)

Auteurs Expression de Kozeny
3
Davies (1953 =4—— —¢)3
(1953) hy, 4(1—5)0'5 [1+56(1—¢)3]
Carroll (1965) h, =5+ exp[14(e — 0,8)]
3
Ingmanson (1959 =35——— —¢)3
g (1959) hy = 3,5 TESLE [1+57(1 - €)%

Le coefficient h, sera calculé a partir de la relation de Carroll. Soit,

h, =5+ exp[14 (¢ — 0,8)]

Compacité

La compacité est directement liée a la porosité. En effet, la porosité est utilisée pour
exprimer le pourcentage de volume de vide présent dans une structure. La compacité, elle,
exprime le pourcentage de volume de matiere présent dans la structure.

Ainsi,

Vvide _ Viatiere

a=1—-e=1-
Vtotal Vtotal

a est adimensionnel.
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Libre parcours moyen

Le libre parcours moyen Ay (M) représente la distance moyenne que parcourt une particule
entre deux collisions. Il est calculé suivant la formule d’Allen et Raabe (1982).

S
=4 (D) () (=2
9 rTr p 1+%

avec P, le pression de I'expérience (Pa), T, la température (K), P,, la pression de référence
(101,3 kPa), T,, la température de référence (296,15 K), S, la constante de Sutherland (K)
(110,4 K pour l'air) et A,, le libre parcours moyen de référence (67,3 nm)

La constante de Sutherland est une valeur tabulée. Elle vaut pour 'air 110,4 K.

Viscosité dynamique

Elle est calculée suivant la formule de Willeke (1976) : La variation de la viscosité d'un gaz
avec la température est approchée par la relation de Sutherland. Cette relation est rappelée
dans les travaux de Willeke (1976).

3/2

-w(z) (Gs)
Mo =Wr\7 ) \T+5

avec |, = 1,85.10°Pa.s pour |'air aux pression et température de référence. Son unité est le
Pa.s.

Nombre de Knudsen

L'écoulement d’'un gaz autour d’'une particule est caractérisé par le nombre adimensionnel
de Knudsen Kn (Baron & Willeke, 2001). Ce nombre est défini comme le rapport entre le
libre parcours moyen des molécules du gaz porteur A4 et le diametre de la particule dp.

Selon sa valeur, trois types d’écoulement sont possibles :
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- Continu (Kn << 0,1)
Le systéme gaz-solide est considéré comme un milieu continu. Il peut étre décrit
par des variables macroscopiques (pression, température, vitesse)

- intermédiaire (Kn = 1)
Le libre parcours moyen est du méme ordre de grandeur que le rayon de la
particule. Des forces de frottements apparaissent autour de la particule. C'est le
phénomene de glissement.

- Moléculaire (Kn >> 10)
Le libre parcours moyen est bien supérieur au rayon de la particule. Le milieu ne
peut plus étre considéré comme continu. Les collisions entre les molécules du
gaz porteur et la particule sont plus nombreuses que les collision entre les
molécule du gaz porteur.

Régime continu Régime intermédiaire Régime moléculaire

—

0,1 10

Illustration des écoulements selon le nombre de Knudsen
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Annexe 1
Caracteristigues techniques du

dépoussiéreur industriel

Le dessin technique ci-dessous représente le modele DownFlo® 3-3. Il différe
essentiellement du modeéle 3-12 utilisé dans ce travail par le nombre de cartouche par étage.

700 650 |=— 80 1577 700
Deégagement pour :fgg?;gﬁﬂzm Dégagement pour
maintenance L (1 BSP Paralléle) maintenance
75 —=| + e 780 — =
Entréeairsale 300 Sortie air propre

Dégagement 52
min.

Points delevage

Trappe d'accés au - b ﬂ
caisson air propre ——_|

1285 H
By Trappe d'accés [ -
1840 EP ; :

al'equipement
(DFO2-2) de commande \ - = = - !

2395
(DF03-3)

Couvercled'accés
auxcartouches
filtrantes T

Registre de
réglaged’air —————___|

Trappe d'accés au
caisson ventilateur —__|

Seaude 38litres —_]

Vue de face Vue de coté

Figure Al.1 : Caractéristiques techniques du dépoussiéreur industriel
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Description technique des cartouches

Ultra-Web®
Apparence bleu, carton ondulé
Utilisation Filtre plissé
» Substrat de cellulose avec couche de
Composition .
nanofibres
Masse surfacique (DIN 53884) 114 g.m™
Epaisseur (DIN 53885) 0,28 mm

Perméabilité a I'air (DIN 53887) 400 m®>.m™?.h™ & 200 Pa

Résistance électrique surfacique (DIN

54345)

Catégorie BIA (DIN 60335-2-69)

Température (dry heat)
Continue
Pic
Résistance chimique
Acides
Alcalins
Agents oxydants
Solvants organiques
Résistance a I'abrasion
Supporte la combustion

Champ d’application

4,5.10° Ohm

Classe M
Rapport de test n® 200423074/6210

65°C
80°C

Faible
Normal
Faible
Normal
Bon
Oui
Performances excellentes sur de l'air
ambiant, poussiéres extrémement fines et
non fibreuses et plusieurs poussiéres
abrasives. Haute efficacité de filtration sur
les particules ultrafines inférieures au
micron.

Applications caractéristiques incluant la
métallisation, la découpe au laser, le
domaine pharmaceutique, les fumées de
soudage, grenaillage, ...
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Filtra-Web®
Apparence bleu, carton ondulé
Utilisation Filtre plissé
. Substrat synthétique/verre avec couche de
Composition .
nanofibres
Masse surfacique (DIN 53884) 114 g.m?
Epaisseur (DIN 53885) 0,56 mm

Perméabilité a I'air (DIN 53887)
Résistance électrique surfacique (DIN

54345)

Catégorie BIA (DIN 60335-2-69)

Température (dry heat)
Continue
Pic
Résistance chimique
Acides
Alcalins
Agents oxydants
Solvants organiques
Résistance a I'abrasion
Supporte la combustion

Champ d’application

630 m® .m?2.h' a 200 Pa
Supérieur & 10> Ohm

Classe M
Rapport de test n° 200322182/6210

65°C
80°C

Bon
Bon
Normal
Bon
Excellent
Oui
L'espace des larges plis permet un
nettoyage par impulsion complet des
particules fibreuses et agglomérées.
Excellentes performances sur des
poussiéres combinant des poussieres
fibreuses et non-fibreuses, et/ou des
poussiéres agglomérées. Haute efficacité de
filtration sur les particules ultrafines
inférieures au micron.

Broyage de composites, procédés
alimentaires, polissage des métaux, le
domaine pharmaceutique, le textile le travail
du bois
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Annexe 3
Description des mécanismes de

I'ELPI

Charge globale n

Deux phénomeénes sont & prendre en compte pour déterminer la charge globale ny.

- Charge par diffusion des ions

Il correspond au choc entre un ion et une particule. Ce phénomeéne est lié a la diffusion des
ions. Le nombre de charges (positives) nq acquis par la particule au cours du temps t par cet
effet vaut (Hinds, 1999; Baron & Willeke, 2001) :

nd(dp't) = o2

2med, kT n [ N eZC;L:c;ZWNit]
0

avec €, la permittivit¢ du vide (8,85.10" C*N*.m?), d,, le diamétre de la particule

(assimilées a une sphére), T, la température (K) et ¢;, la vitesse moyenne des ions (240
-1

m.s™)

- Charge par champ électrigue

Ce sont les charges acquises par les particules dans un champ électrique intense. Hinds
décrit le nombre de charges n. acquises par ce phénomeéne :

3¢ ZiN;t
dy, {p,t) = £ Edz(—” )
Te(dp: G t) <(p+2>”° P \4gy + eZ;N;t

avec {,: Permittivité¢ relative de la particule, Z, la mobilit¢ électrique des ions (1,5.10™
m2.V™'.s™ et E, lintensité du champ électrique dans le chargeur ELPI (1,67.10° V.m™).
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Par la somme de ces deux effets, nous pouvons connaitre le nombre de charge théorique
porté en moyenne par les particules en sortie du chargeur.

nr(dp, $p,t) = na(dp, t) + ne(dy, §p, t)

Pendant la traversée du chargeur, certaines particules vont rester piégées dans I'ensemble
« chargeur + trap ions ». Pour tenir compte de ces pertes, un facteur de pénétration globale
P+ est introduit.

Pénétration globale P

La pénétration globale Pt est le produit des deux pénétrations Pghaging €t Pyap COrrespondant
respectivement aux pertes dans la zone de charge et le piege a ions. Ainsi,

t
Penarging(dp, $p ) = exp (‘2 nr(dp, Gp,t) B(dy) e E )

router

avec rouer, le rayon extérieur du piege a ions (3 cm) et B(dp), la mobilité dynamique de la
particule (m.N".s™),

ZnnT(dp,sp, t) B(dp) eUlL;
Q In (Touter)

Tinner

Ptrap(dpJ Sp, t) =1-

avec rinner, le rayon intérieur du piége a ions (2,65 cm), L;, la longueur du piege a ions (1,5
cm) et U, la tension du piége a ions (400 V).

Soit globalement,

p T(dp' €p, t)="P charginy(dp'sp't) p trap(dp' €ps t)
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Efficacité de charge globale expérimentale

Moisio (Moisio et al., 1999) a déterminé expérimentalement une expression de l'efficacité
globale de charge E., du chargeur. Elle vaut alors :

-

& 4,48 (d,,) 2% pour d,,, < 0,095
{ % 1,293 (d,,) 385 pour 0,095 < d,, < 1,196

& 1,3529 (d,,) 11308 pour d,,, > 1,196

\

avec Q,, le débit réel (9,5 L.min™ dans notre cas) et Q, le débit de référence de 'ELPI (10
L.min™®) et d, en pm. Le logiciel de calcul ELPIVI vendu avec I'ELPI utilise ce jeu
d’équations.

Efficacités de collecte de 'impacteur

A la sortie du chargeur, les particules entrent dans la partie impacteur de I'ELPI ou elles sont
réparties sur les différents plateaux selon leurs diamétres aérodynamique respectifs. Quatre
mécanismes de collecte entrent en jeu dans cette partie. Toutes ces équations sont issues
de la publication de Marjaméaki (Marjamaki et al., 2005).

Efficacité de collecte primaire

Le mécanisme de collecte principal est I'efficacité de collecte par impaction EP.
1
2s
dp,50
[1 + (—d,, ) ]

EP est fonction des caractéristiques de chaque plateau : diametre géométrique dy s, et pente
s. Ces données sont récapitulées dans le tableau ci-apres.

EP =
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Plateau dp.50 (M) S
2.80E-08 3.413

[EEN

2 5.50E-08 4.2936
3 9.40E-08 2.9415
4 1.58E-07 3.1026
5 2.64E-07 3.5774
6 3.84E-07 9.2669
7 6.16E-07 5.8714
8 9.52E-07 8.7742
9 1.61E-06 4.8827
10 2.40E-06 5.5918
11 4.01E-06 4.5316
12 6.71E-06 4.4947
13 9.95E-06 3.8548

Tableau A3.1 : Pentes pour le calcul d’efficacité de collecte par impaction de I'ELPI

Le plateau 13 correspond a un pré-impacteur pour fixer une limite supérieure a I'ELPI. Il n'est
pas équipé d’électrométre et donc aucun signal n’est récupéré a cet étage.

(3

08 |
06 |

04

Efficacité globale de collecte

02 |

1 10 100 1000 10000
Diamétre aérodynamique (nm)
1 2 3 4 5 6 7 8 w9 10 e 11 e 12

Figure A3.1 : Courbes des efficacités de collectes par plateau par impaction. Les chiffres dans la légende
correspondent au numéro du plateau
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Efficacité de collecte secondaire

Trois mécanismes secondaires viennent compléter I'impaction primaire.

- Efficacité de collecte par diffusion

La diffusion dans l'impacteur dépend du débit circulant dans I'impacteur, du coefficient de

diffusion des particules et de la géométrie des plateaux d’'impaction. L’efficacité de collecte
par diffusion E® s'écrit :

ED =1- e—kSh

Avec

Et Sh, le nombre de Sherwood

0.2672

Sh =3.66
* k + 0.10079 k1/3

- Efficacité de collecte par force image E"

L’efficacité de collecte par force image E™ peut étre estimé par
EIM = 1 — g—keq?
avec q, la charge de la particule (C)

q = 74.714 = d};10%°

- Efficacité de collecte par space-charging

L'efficacité de collecte par space-charging E°¢ n'intervient qu’en présence de fortes
concentrations d’ions. Elle s’écrit :

1
Zijt;
£Q

ESC=1-
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avec

0

ou [; est le courant sur le plateau j, t, le temps de sé€jour sur le plateau, &, la permittivité du
vide et Q, le débit dans I'impacteur.

Cette efficacité est en pratique tres difficile a calculer. Virtanen (Virtanen et al., 2001) estime
pour un courant de 200 000 fA sur un plateau une efficacité de collecte de 0,2%. Nous
n'atteindrons jamais de tels courants avec nos aérosols. C’est pourquoi nous négligerons
cette efficacité dans la modélisation.

Efficacité de collecte globale

En calculant toutes les efficacités décrites ci-dessus, nous en déduisons l'efficacité globale
de collecte par plateaux E;.

Ei=1-(1-E)(1-E?)(1 - EM)

Fonctions noyaux de probabilité de dépbt

Les fonctions noyaux de I'ELPI k; représentent la probabilité d’'une particule de diametre d,
de se trouver sur le plateau i. Elles sont fonction des efficacités de chaque plateau et de
l'interaction avec les plateaux précédents. k; s’écrit :

ki(da) = Bi(d) | [ [1- By

j=i+1

La somme des probabilités de dépbt des particules sur les plateaux de I'ELPI est donnée sur
la figure ci-apres.
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Probabilité de dépot
o o o
E (o2 oo

‘D
"]

10 100 1000 10000
Diameétre aérodynamique (nm)

—] — — — — — — — 9 =] =—1]] 12 Totale

Figure A3.2 : Courbes de probabilité de dép6t des particules. La courbe numérotée i correspond a la probabilité
gu’une particule de diameétre dynamique da soit collectée sur ce plateau. La courbe « totale » est la somme des
probabilités sur I'ensemble des plateaux

Pertes par transport

Certaines pertes sont possibles entre la sortie du DMA et I'ELPI. Trois types de pertes sont
comptabilisés.

Sédimentation

L'efficacité de transport par sédimentation Essq est calculée selon :

Eqq =1 —% [2 £ /1 —£2/3 —¢1/3 /1 —82/3 + Arcsin(§1/3)]

_ 3 Le Viim

T 4d, U

avec d, le diamétre hydraulique de la canalisation (m), U, la vitesse d’écoulement (m.s™), L.,
la longueur de la canalisation et V), la vitesse limite de sédimentation (m.s-1).

Viim Se calcule selon
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__Po da2 Cu(dy) g
9

Avec d,, le diamétre aérodynamique (m), g, le champ de pesanteur (9,81 m.s?) et po, la
masse volumique de référence associé a d, (1000 kg.m?)

Déposition inertielle

L’efficacité de transport par déposition inertielle est calculée selon :
Ecoude =1-S5t6
avec 9, I'angle du coude en radian et St, le nombre de Stokes.

_ Upy & Cu(d,)

St
de 18,

Deux coudes sont considérés entre le DMA et I'ELPI.

Diffusion

L’efficacité de collecte par diffusion a été précédemment explicitée dans la description
détaillée du fonctionnement I'ELPI.

Efficacité totale de transport

L'efficacité totale de transport Eyans S’€cCrit :

— D
Etran - Eséd Ecoude E

Au total I'efficacité de transport est de I'ordre de 99%.
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1,01

0,99
0,98
0,97
0,9
0,95 -

Efficacité de transport

0,94

0,93
10 100 1000 10000
Diametre aérodynamique (nm)

Sédimentation Coude  =———Diffusion Total

Figure A3.3 : Efficacité de transport de I'aérosol entre le DMA et I'ELPI
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Annexe 4
Modele d’Endo pour un aerosol
polydispersé

Novick(Novick et al., 1990) considére la perte de charge totale du média comme étant la
résultante de la contribution du filtre neuf APO et celle due au dépot AP ggps:.

AP = APy + APy¢pot

La perte de charge du dépo6t APgeps: €St la somme de la perte de charges des particules
située en profondeur APyioniewr dans le filtre et celle situées en surface AP4. Ces dernieres
forment tres rapidement le gateau de filtration. Ce gateau sert alors de préfiltre et augmente
considérablement Tlefficacité du média. Ce phénoméne est appelé auto-filtration. En
considérant que la pénétration dans le filtre est trés faible, la perte de charge due au dépot
peut étre approximée a la perte de charge du géateau. La perte de charge du filtre s’écrit
alors :

AP = AP, + AP,

La perte de charge du gateau APy est proportionnelle a la résultante des forces de trainée Fp
agissant sur chaque particule composant le gateau.

Avec U;, la vitesse interstitielle, U, la vitesse superficielle et Z, I'épaisseur du gateau. Les
vitesses interstitielles et superficielles sont reliées par la porosité du gateau selon la relation :

_Ur

U;
&g

En régime continu (Kn<<1), la force de trainée d’'une particule sphérique de diametre d,
s'écrit :
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Annexe 4 - Modéle d’Endo pour un aérosol polydispersé

Farag =3 mugUid,

Dans les autres régimes de transition et moléculaire, la force de trainée doit étre corrigée
pour tenir compte du fait que cette force diminue lorsque la vitesse relative du gaz au niveau
de la surface de la particule n’est plus nulle (Hinds, 1999). Cette correction est réalisée par le
coefficient de Cunningham Cu (cf lexique). La force de trainée sur une particule sphérique
s’écrit alors

F _3m wgUidy,
wes T cu(d,)

En régime continu, le coefficient de Cunningham vaut 1.

Dans le cas de particules non sphériques, un facteur de correction est ajouté pour considérer
la forme de la particule dans I'’équation précédente. Ce facteur, appelé facteur de forme
dynamique ¥, est défini comme le rapport de la force de trainée de la particule considérée F°
sur le force de trainée F® d’'une sphére de volume équivalent de diamétre d., et de méme
vitesse (Fuchs, 1964; Hinds, 1999).

p
_ F drag

X=Tev
F drag

Ainsi, la force de trainée pour une particule non sphérique s’écrit quel que soit le régime

F _ 3m Hg Ui x dev
arag Cu(dey)

Afin d'obtenir la résultante des forces de trainée Fp agissant sur une particule, il est
nécessaire de prendre de compte que cette particule est en contact avec d’autres. Pour cela,
Endo (Endo et al., 1998a) introduit la fonction de vide v(gg) et propose une nouvelle
formulation pour Fp.

Fp = f_ Fdrag v (gg) N f(dev) d(dev)

avec N, le nombre de particules par unité de volume du gateau.

Dans le cas d’'un aérosol suivant une loi log normal (en nombre) de diamétre géométrique
dyve €t d’écart-type géometrique oy, la fonction de distribution de I'aérosol s’écrit :

— 2
f(ln dye) = _ (ln(dve) 1n(dg,ve) >

1
m1n(0g) exp < 2 (ln(ag))2

Or (Endo & Alonso, 2001)
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f+°° d¥, <_ (In(dye) — In(dg e)?
—o V2mIn(oy) =P 2 (In(o,))?

L’équation de la force de trainée devient alors :

U 2

Fp=3mpgx — v(sg) Ndg 1,eexp( (ln(ag)) )

&g
Or le porosité g4 et le nombre de particules N sont liés par :

A

&g = 1- gf N dgv f(dey) d(dey)
Ou encore
s 32 5
g =1- EN exp|3 ln(dg_,,e) + 7(ln(ag))

Donc

1-— eg 6
exp (3 ln(dg ve) + (ln(ag)) )

Finalement, la perte de charge du gateau AP, devient :

4P =, lig
g~ Duf

En remplacant I'expression de Fp, il vient,
Ur )\ Z
APy =3myug x — v(sg)N dg, ,,eexp( (ln(ag)) )s_
€9 g

En remplacant I'expression de N,

Ur 1—¢ 6 Z
AP, =3 < —d, e 1 2) 2
TUg X & U(sg) exp (3 ln(dg o) NS (ln(ag)) ) g, eXp( ( n(O'g)) )Sg
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Annexe 4 - Modeéle d’Endo pour un aérosol polydispersé

dg,ve€XP G (111(09))2)
exp (3 In(dge) + > (In(g,))?)

1-¢
— g
AP, =18y, x Z Us 2 v(ey)

1-
APy =18 pg x Z Up ——— v(sg) exp <ln(dg ve) ¥ = (ln(ag))2 -3 1In(dy ) —
£g”

1
g vez exp(4 (ln(o-g))z)

AP, =18y x Z Uf v(sg)

La perte de charge exprimée en fonction de la masse du gateau vaut :

18 pgy x Uy v(s) 1 my
g

€4%Pp dg_,,e2 exp(4 (In(g,))?) §

AP, =

9
> (ln(ag))z)

En ajoutant le coefficient de Cunningham et la définition de la fonction de vide v(g) (Endo &

Alonso, 2001)

10(1 —¢,)

v(eg) =

&g

la perte de charge du gateau s’écrit :

AP, = 18 1, Uy -

pcu(dg,ve) dy,ve2 exp(4 anO'y) €9

X 10(1 —¢g45)my

S¢
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Annexe 5
Fonctionnement du Microscope

Electronique a Transmission

L'utilisation des technigues microscopiques est incontournable pour la caractérisation de
particules microniques mais surtout submicroniques. Elle permet d'accéder a des
informations sur la taille des particules, la distribution des particules primaires constituant un
agglomérat/agrégat, la morphologie des particules ainsi qu’a la composition chimique et la
structure cristalline en étudiant le rayonnement X provoqué par le faisceau électronique. Il
est donc particulierement adapté a I'étude de particules nanostructurées.

La microscopie électronique en transmission (MET ou TEM en anglais pour Transmission
Electron Microscopy) est une technique de microscopie basée sur le principe de diffraction
des électrons. Le premier MET a été mis au point en 1931 par Max Knoll et Ernst Ruska. La
figure suivante présente le schéma de fonctionnement d’'un microscope électronique a
transmission.

Le MET comprends 6 parties :

- un systéme de pompes a vide ;

- un systeme de refroidissement a azote ;

- un canon a électron composé d'une source d'électrons, d'un systéme de focalisation
et d'un accélérateur d'électrons ;

- une colonne optique électronique contenant les lentilles magnétiques et les
diaphragmes ;

- un porte échantillon ;

- un détecteur d'électrons ;
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Annexe 5 - Fonctionnement du Microscope Electronique a Transmission

canon 4 électrons

203 canoh

lentille condenzeur 1

lentille condenseur 2
diaphragme condenseur ﬂ:]::

porte objet diaphragme de contraste

-

lentille objectif

diaphragme de diffraction lentille de dif fraction
lentille intermédiaire

projecteur 1

projecteur 2

binoculaire

systéme de
plans films

e

Figure A5.1 : Principe de fonctionnement d’'un microscope électronique a transmission

Y

Elle consiste a placer un échantillon trés mince sous un faisceau d'électrons utilisé en
faisceau cohérent, et de visualiser soit I'hologramme obtenu qu'est la figure de diffraction
dans le plan focal de l'objectif, soit d'utiliser une autre lentille pour obtenir la figure diffractée
observable par l'impact des électrons sur un écran fluorescent. Les effets d'interaction entre
les électrons et I'échantillon permettent de créer une image, dont la résolution peut atteindre
0,08 nanomeétre. La limite de résolution dépend de tension d'accélération des électrons, elle
serait donc de I'ordre de grandeur du picométre dans un cas idéal. Mais en raison des fortes
aberrations dues aux lentilles magnétiques elle n'est en réalité que de quelques Angstroms.
Pour étre analysé au MET, I'échantillon doit étre compatible avec l'ultravide (inférieur a
107 hPa).

Le vide est tout d'abord effectué dans le tube du microscope. Ce vide doit étre tres bon sous
peine d’interactions entre le faisceau électronique et les molécules résiduelles du vide. Cela
a pour conséquence de modifier I'énergie des électrons et donc d'augmenter |'aberration
chromatique et de perturber la trajectoire concernée.

Le canon a électron génére les électrons grace a un filament de tungsténe ou d’'une pointe
de tungstene chauffée. Le faisceau d'électrons est produit au moyen d'un canon a électron.
La stabilité et la brillance ont une importance particuliére dans la qualité des mesures
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effectuées. Le canon doit extraire les électrons d'un matériau puis les accélérer. La tension
accélératrice est de l'ordre de 200 kV. Un systeme de lentilles magnétiques, constituées
d'une bobine et d'un noyau de fer, permet alors de dévier ou focaliser le rayon d'électrons
sur un échantillon "extrémement fin". L'image (ou cliché de diffraction) obtenue peut étre vue
sur un écran fluorescent.

Le microscope électronique en transmission peut étre utilisé selon différents modes :

- mode champ clair (bright field)

C'est le mode le plus couramment utilisé sur le MET. L'écran est placé dans le plan
image. Un diaphragme d'objectif est placé dans le plan focal de maniere a
sélectionner uniquement le faisceau transmis en ligne droite par I'échantillon. Ce sont
donc uniquement les électrons non diffractés qui formeront l'image sur I'écran. Les
zones de I'échantillon diffractant fortement le faisceau apparaissent donc les plus
sombres. Les éléments lourds apparaissent donc plus sombres et les éléments
Iégers plus clairs. De méme, les zones de I'échantillon les plus épaisses apparaissent
plus sombres et les zones plus fines plus claires. Nous utiliserons uniquement ce
mode dans nos caractérisations.

- Mode champ sombre (dark field)
En placant un diaphragme dans le plan focal, un faisceau diffracté particulier est
sélectionné pour former limage. L'image est donc formée uniquement par les
électrons diffractés a un angle particulier. Les zones de I'image qui diffractent a des
angles différents apparaissent sombres. Selon l'orientation locale d'un cristal, soit
celui-ci laisse passer les électrons en ligne droite, auguel cas on a un contraste clair,
soit il dévie les électrons et I'on obtient un contraste sombre.

- mode diffraction
Ce mode s'intéresse a la diffraction des électrons plutét qu'a Iimage formée sur
'écran. En se plagant dans le plan focal du faisceau et non plus dans le plan image
en changeant la tension dans les lentilles électromagnétiques, I'utilisateur obtient la
figure de diffraction, semblable aux clichés obtenus en diffraction de rayons X. Il peut
ainsi visualiser les directions dans lesquelles vont les électrons et ainsi caractériser
les cristaux (organisation des atomes, orientation, ...).

Le MET peut également étre utilisé pour connaitre la nature chimique d’'un échantillon. Cette
technique porte le nom d'EDS (Energy Dispersive Spectroscopy). Elle permet une
microanalyse chimique de [I'échantillon. L'échantillon est bombardé par un faisceau
d'électrons d'énergie de l'ordre de 10 a 40 keV. L'impact provoque I'émission des rayons X
caractéristiques des éléments constituant I'échantillon.

L'énergie des rayons X émis lors de la désexcitation des atomes dépend de leur nature
chimique (ce sont les raies caractéristiques). En analysant le spectre des rayons X, on peut
avoir une analyse élémentaire, c'est-a-dire savoir quels types d’atomes sont présents. Le
faisceau balayant I'écran, on peut méme dresser une cartographie chimique pour les
microscopes plus onéreux.

Park (Park, Kittelson, & McMurry, 2004) décrit plus en détail les différents parametres
accessibles par le microscope électronique a transmission.
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Annexe 6
Description des générateurs Laskin

et Palas GFG-1000

Générateur LASKIN

Le générateur LAKIN est un générateur de brouillard. Son principe repose sur la
nébulisation.

Sortie de I'aérosol
Embout _/

Cyclone

Arrivée d’air

""'*I-.---—

Solution a nébuliser
—

Schéma de principe du générateur LASKIN

Une tige percée a son extrémité plonge dans la solution a nébuliser. De I'air comprimé est
alors injecté a une pression donnée, ce qui provoque le bullage de la solution et la
pulvérisation de fines particules ou gouttelettes dans la chambre de génération. Les
particules sont ensuite aspirées par le haut de I'appareil.
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Générateur Palas GFG-1000

Le générateur GFC-1000 est issu des travaux de Helsper et al. (1993). Il repose sur le
principe de I'électro-corrosion. Deux électrodes sont placées en regard I'une de l'autre dans
la chambre de génération en polyamide. Un arc électrique entre les électrodes permet
d’arracher les particules solides aux électrodes. Ces électrodes peuvent étre de différentes
natures telles qu’en carbone, zinc, aluminium, étain,... L'arc électrique est produit par la
décharge d'un condensateur (tension de claquage de 2kV). Sous l'effet de I'arc et de sa forte
température (jusqu’'a 10 000 K) (Reinmann & Akram, 1997), une partie des électrodes est
sublimée. Les vapeurs vont ensuite former les particules primaires par des processus de
condensation et de nucléation. La génération des particules peut étre controlée par I'apport
d’air et d’argon dans la chambre. Les particules primaires issues de cette génération peuvent
ensuite former ou non des agglomérats selon leurs concentrations.

Chambre en polyamide

Entrée d'argon

Sortie de 'aérosol Positionnement
des électrodes

Schéma de la chambre de génération du générateur Palas GFG-1000

L'argon joue un le rdle de protection d'oxydation des électrodes. Au fur et a mesure du
fonctionnement du générateur, les électrodes sont consommées et I'espace entre elles
diminue. C’est pourquoi un systeme motorisé maintient I'espace inter-électrodes constant. La
constance de cet espace assure une certaine stabilité et reproductibilité des résultats (Shi et
al., 2001).

4 grands parametres influencent la génération de I'aérosol :
- Le débit d'argon
- Le débit d’air
- Le potentiometre : il détermine la fréequence d’étincelle F (en Hz) a partir de la valeur
du potentiométre f selon la relation
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La nature chimique des électrodes: des aérosols formés par des électrodes

métalliques sont plus fins et plus sphériques que ceux obtenus avec des électrodes
en carbone (Evans et al., 2003; Roth et al., 2004).

Le tableau ci-dessous présente les influences des trois premiers parametres.

Augmentation de

I:)Ar Pair f
Diamétre moyen \ \ 7
Flux de particules 7 \ 7
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Annexe 7/

Mecanismes de collectes généraux

Au niveau des nanoparticules contenues dans un gaz, la capture d'un aérosol prend en
compte bien plus de parametres que la simple taille d’ouverture du réseau fibreux. L’effet de
la sédimentation devient négligeable a ce niveau.

A l'exclusion des effets électrostatiques dont nous parlerons par la suite, trois grands
mécanismes interviennent, parfois simultanément, dans le processus de filtration :
l'impaction inertielle, I'interception directe et la diffusion brownienne.

L’impaction inertielle

Ce mécanisme est lié a la modification de la trajectoire d’'un gaz lorsqu’il contourne une fibre.
Il est prépondérant pour les grosses particules de diameétre d, supérieur a 1 pm.

Particule dp Ligne de courant

Trajectoire de la particule l

{ mee

Collecte par impaction

Du fait de son inertie, la particule ne peut pas contourner I'obstacle. Elle va donc continuer
sa trajectoire initiale et percuter la fibre. La particule sera captée d’autant plus facilement que
la vitesse d’approche est importante.

L’interception directe
Ce type de capture rentre en jeu lorsque le centre de la particule passe a moins de dy/2 de la

fibre, c’est-a-dire & une distance inférieure a son rayon. Ce mécanisme concerne les
particules de diamétre supérieur a 0,1 pm.
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ﬂu |
‘\_/-

\/_

Particule dp

Trajectoire de la particule

Collecte par interception

L'efficacité de cet effet augmente lorsque le diametre d, de la particule augmente et lorsque
le diameétre de la fibre diminue.

La diffusion brownienne

Les particules de petite taille, c’'est-a-dire dont le diametre est inférieur & 0,1 pum, sont
animées en permanence de mouvements browniens. Sous cette agitation, la trajectoire de la
particule passe plus ou moins pres de la fibre. En cas de contact, la particule adhere a la
surface de la fibre : elle est collectée.

Ligne de courant Trajectoire de la particule

v

4__./\

Particule dp

Collecte par diffusion brownienne

Ce mécanisme de filtration est d’autant plus important que le diametre des particules et des
fibres diminuent ou que la vitesse diminue.

Efficacité globale

Les trois grands mécanismes que nous venons de voir agissent simultanément dans la
filtration d'un aérosol. La courbe d'efficacité d'un média fibreux s'illustre alors comme la
somme des efficacités de filtrations liées a chacun de ces mécanismes.
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Efficacité globale d'un média fibreux (Mouret, 2008)

Le creux d’efficacité d’'un média fibreux se trouve aux alentours de 0,2 um. Ce point, appelé
« MPPS » pour « Most Penetrating Particle Size » est l'efficacité minimale du filtre. Il
représente la dimension particulaire la plus difficile a arréter. C'est dans ce domaine que
sont déterminées les efficacités des filtres a air a tres haute efficacité (HEPA).
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Résumé

Caractérisation et filtration des aérosols nanostructurés : application aux fumées de projection thermique des
métaux

Cette étude porte sur la filtration des particules métalliques contenues dans les fumées de métallisation. Des
retours d’expériences spécifiques aux dépoussiéreurs filtrants les fumées de métallisation témoignent d’'un
colmatage des filtres tres rapide ainsi que de linefficacité des techniques de décolmatage pneumatique
habituellement utilisées. Il en résulte une durée de vie des éléments filtrants trés réduite. L'objectif de cette
étude est de caractériser le colmatage puis le décolmatage afin d'améliorer les performances des
dépoussiéreurs a cartouches filtrantes vis-a-vis des fumées de métallisation. Trois axes de recherches ont été
exploré sur un banc pilote spécialement équipé :

- la caractérisation des fumées de métallisation. Elle a permis de qualifier la structure spatiale de la
particule par la dimension fractale et le facteur de forme dynamique grace au couplage série DMA-
ELPI et a une méthodologie originale d'analyse des données validée sur différents aérosols. Les
caractéristiques obtenues expliquent les propriétés colmatantes des fumées de métallisation.

- La caractérisation du dépdt engendré au cours de la phase de filtration (ou de colmatage). Elle
montre une structure incompressible dans la gamme de filtration habituellement pratiquée en
industrie. Ces travaux ont permis d’estimer la porosité expérimentale du dépot formé par les fumées
de métallisation.

- L’étude sur le décolmatage. Elle décrit et explique I'inefficacité des décolmatages utilisés en industrie.
Il ressort que seule une tres faible surface du média plissé est décolmatée. L'alternative du precoating
se révele trés efficace mais seulement en mode off-line.

Mots-clés : Filtration, Aérosol, Colmatage, Nanoparticule, Décolmatage pneumatique, Média plissé, Perte de
charge, Dépdt, Porosité, Morphologie

Abstract

Characterization and filtration of nanostructured aerosols: application to fumes produced by thermal spraying
of metals

This study deals with the filtration of metallic particles contained in the metallization fumes. Experience
feedback specific to the filtration of metallization fumes by dust collectors report a rapid clogging of filters and
the inefficiency of pneumatic cleaning techniques commonly used. This leads to a high reduction in filters
lifetime. The objective of this study is characterize clogging then unclogging in order to improve the
performance of dust cartridge filter against metallization fumes. Three research axes were explored on a
dedicated bench :

- Metallization fumes characterization. It allows describing the spatial structure of the particle by the
fractal dimension and the dynamic shape factor with the DMA-ELPI serial coupling and thanks to an
original data analysis methodology validated on various aerosols. The characteristics obtained explain
the clogging properties of metallization fumes.

- Characterization of the cake generated during the filtration phase (or clogging). It shows a
incompressible structure in the velocities filtration range of industry. The experimental porosity of the
cake formed by filtering metallization fumes is estimated thanks to these studies.

- Study on cleaning. It describes and explains the inefficiency of pneumatic cleaning techniques
employed in industry. It appears that only a very small surface of the pleated media is unclogged. The
precoating alternative is shown to be very efficient provided that it is combined with off-line cleaning
procedures.

Keywords : Filtration, Aerosol, Clogging, Nanoparticle, Pneumatic cleaning, Pleated filter, Pressure drop,
Cake, Porosity, Morphology
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