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Introduction

Les nanoparticules susceptibles de se retrouver dans ’air des lieux de travail et dans I’environnement,
ont essentiellement deux origines : les (nano) particules manufacturées qui trouvent de plus en plus
d’applications industrielles et les particules ultrafines générées par certains procédés de fabrication :
fumées (combustion, soudage, etc.), brouillards d’huile, procédés de métallisation. Dans I’industrie, les
procédés de métallisation par projection thermique sont utilisés afin de protéger la surface de pieces
usinées contre différentes agressions (abrasion, usure, corrosions seches ou humides) ou pour les isoler
thermiquement ou électriquement [1]. Ce procédé repose sur la pulvérisation de fines particules de métal
fondu par une source de chaleur (flamme ou arc électrique) au moyen d’un gaz vecteur (habituellement
de I’air comprimé) sur la piece a traiter. Cette technique est une source trés importante de particules
métalliques ultrafines (zinc, aluminium, étain, alliages). Si leur toxicité est encore trés mal connue,
I’exposition a ces particules doit &tre particulierement contr6lée. En effet, différentes études ont mis
en évidence que, pour une masse et une composition chimique données, les particules nanostructurées
pouvaient présenter une plus grande toxicité que des particules microniques de méme nature [2]. La mise en
ceuvre de moyens de protection adaptés apparait par conséquent nécessaire, afin de protéger les personnes
et I’environnement. Afin de limiter I’inhalation de ces particules, 1’opérateur chargé de cette opération doit
porter une protection personnelle (cagoule a adduction d’air) et travailler en cabines équipées d’un systeme
de filtration de I’air avant son rejet a I’extérieur.

Les techniques de dépoussiérage les plus efficaces et les plus utilisées pour séparer des particules
d’un fluide porteur restent actuellement les médias fibreux (souvent sous forme de cartouches plissées)
constitués de fibres de taille voisine du micrometre. Le principal probléme posé par la filtration industrielle
des poussicres réside dans le colmatage rapide des filtres qui nécessite des opérations régulieres de
décolmatage, généralement par injection d’air comprimé a contre-courant. L’expérience montre, que dans
le cas de particules nanostructurées, la régénération des médias fibreux est loin d’étre aussi performante
que pour d’autres types de particules. Par ailleurs, le décolmatage peut €tre a I'origine d’une remise
en suspension en aval des particules préalablement collectées par le média et d’une détérioration de
la structure du filtre a I'origine de fuites pouvant entrainer une forte dégradation de I’efficacité [3] et
ainsi nuire a I’objectif de sécurité des procédés, de I’environnement et/ou des personnes. Le colmatage
du filtre est accentué dans le cas des procédés de métallisation du fait des concentrations en particules
particulierement élevées, 10% a 10” particules - cm™3, supérieures 2 100 mg - m~3 et des trés fines particules
émises (plus de 90 % des particules, en nombre, possedent un diametre inférieur a 100 nm). Ces fumées
sont par conséquent tres colmatantes [4].

L’objectif de cette étude est d’examiner les potentialités offertes par des procédés de séparation
des particules autres que les médias fibreux pour I’épuration des fumées de métallisation. Dans cette
optique, les colonnes a bulles pourraient s’avérer une alternative crédible aux filtres a fibres de par leur
fonctionnement a perte de charge constante. Les avantages offerts par les colonnes a bulles sont la faible
exigence d’entretien due a une construction simple et les faibles cofits initiaux d’installation. Par ailleurs,
I’absence de remise en suspension de particules, puisque la collecte des particules ultrafines se fait en phase
liquide limite, le risque d’inhalation des nanoparticules par les opérateurs lors des phases d’entretien et de
maintenance. Le principal inconvénient est le phénomene de coalescence de bulles, lequel peut étre réduit
substantiellement par la présence d’un garnissage [5]. La taille nominale des grains formant le garnissage
doit résulter d’un compromis entre les petites tailles qui favorisent I’efficacité du transfert de masse et les
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plus gros garnissages qui augmentent la capacité de la colonne tout en diminuant la perte de charge [6]. La
littérature est peu fournie sur le sujet et la majorité des études portent sur la collecte de particules grossiéres
et microniques dans des colonnes a bulles [7, 8]. La performance des colonnes a bulles a été étudiée afin
d’optimiser le dimensionnement (diametre et hauteur de la colonne) et les conditions opératoires, telles
que la vitesse de gaz qui a une influence directe sur la taille de bulles [8]. La nature et la hauteur du liquide
de piégeage ont également été étudiées. Cependant, ’ensemble de ces études s’intéressent a la collecte
de particules ayant des diametres entre 1 et 10 um. Ces études montrent que ’efficacité de collecte des
particules augmente exponentiellement avec la hauteur du liquide de piégeage et par conséquent avec le
temps de séjour. On peut également observer que I’ajout d’un agent de surface dans le liquide induit une
diminution de la taille des bulles et donc une augmentation de 1’efficacité de collecte [9, 10].

Dans I’optique de remplacer les médias fibreux qui servent aujourd’hui pour la collecte de particules
ultrafines issues de fumées de métallisation, nous avons réalisé des expériences pour, initialement
caractériser les particules composant les aérosols et pouvoir comprendre leur comportement, et ensuite
déterminer les performances de filtration d’une colonne a bulles. Puisque les aérosols composés de
particules ultrafines issues de fumées de métallisation ont une concentration en nombre tres importante, le
rendant peut pratique pour déterminer les performances de filtration d’une colonne & bulles, nous avons
réalisée des expériences avec des aérosols modeles composés de particules ultrafines de graphite (C),
cuivre (Cu) et polyvinyle acétate (PVAc), pour ensuite, une fois le comportement de la colonne a bulles
bien caractérisé, tester ses performances envers les particules ultrafines issues de fumées de métallisation.

Pour commencer, dans le Chapitre 1 nous allons décrire le contexte de 1’étude. Ensuite, les
caractéristiques générales des particules ultrafines, leurs sources potentielles de génération, leurs effets
sur la santé et leurs différentes méthodes existantes pour les collecter et ainsi protéger le personnel et
I’environnement seront présentés.

Dans un deuxiéme temps, dans le Chapitre 2, nous allons concentrer notre attention sur deux
propriétés clés des particules ultrafines : la masse volumique effective et le nombre de charges élémentaires
par particule. Cette section nous permettra de comprendre le comportement spécifique des particules
nanométriques.

Pour finir, le Chapitre 3 sera focalisé sur la collecte des particules ultrafines par une colonne a bulles.
Apres avoir déterminé les conditions opératoires donnant les meilleures performances de filtration des
aérosols modeles, nous évaluerons les performances de ce séparateur.

A la fin de I’étude nous pourrons donner une réponse a la question : Les laveurs : une alternative aux
médias fibreux pour la collecte de particules ultrafines issues de fumées de métallisation ?



CHAPITRE 1

Contexte général de’étude

Les nanoparticules susceptibles de se retrouver dans 1’air des lieux de travail, ont essentiellement deux
origines : les (nano) particules manufacturées qui trouvent de plus en plus d’applications industrielles et
les particules ultrafines générées par certains procédés de fabrication. Si leur toxicité est encore tres mal
connue, I’exposition a ces particules doit étre particulierement contrdlée. En effet, différentes études ont
mis en évidence que, pour une masse et une composition chimique données, les particules nanostructurées
pouvaient présenter une plus grande toxicité que des particules microniques de méme nature [2]. La mise en
ceuvre de moyens de protection adaptés apparait par conséquent nécessaire, afin de protéger les personnes
et I’environnement. Le principal probléme posé par la filtration industrielle des poussieres réside dans le
colmatage rapide et irréversible des filtres.

L’objectif de ce chapitre est de décrire les caractéristiques générales des particules ultrafines, leur
potentielle origine, leurs effets sur la santé et les différentes méthodes existantes pour les collecter ainsi
que pour protéger le personnel et I’environnement.

1.1 Généralités sur les particules ultrafines

De par la définition donnée par la norme ISO/TS 27687:2008, un aérosol est une suspension de
particules dans un gaz porteur [11]. Ces particules qui peuvent étre d’origine liquide ou solide, ou un
mélange des deux, présentent une vitesse terminale de chute négligeable (e.g. 12 um - min~! pour une
particule de Zn/Al de 100 nm de diametre). La diversité de ces particules touche autant les sources de
particules (phénomenes météorologiques, activités humaines, origine biologique) que leur taille, pouvant
aller de quelques dizaines de nanometres pour les virus a quelques dizaines de micrometres pour les grains
de pollen par exemple (cf. Figure 1.1).

nano micro milli

Brouilllard Brume Bruine Pluie

Cendres volcaniques

Particules atmosphériques

Fumées de pétrole Cendres volantes
|
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ciment lourdes
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>
Virus Bacteries Cheveux
1 | 1
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Ficure 1.1 — Granulométrie des particules suivant leur origine [12].
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La taille des particules est un parametre trés important puisqu’elle détermine le comportement de ces
dernieres lorsque celles-ci se trouvent en suspension dans un gaz. En effet, les particules évoluent de fagon
variable et sont gouvernées par différentes lois physiques selon leur taille [13]. Par exemple, les particules
les plus fines subissent principalement le mouvement brownien, tandis que les particules microniques, sont
influencées essentiellement par la force de gravité et I’inertie [14].

Par ailleurs, la majorité des particules présentes dans I’air résulte d’une agglomération ou agrégation
de particules de plus petites tailles. La norme ISO/TS 27687:2008 [11] définit ces deux notions comme suit:

1. Agrégat: ensemble de particules comprenant des particules fortement liées ou fusionnées dont la
surface externe peut étre significativement plus petite que la somme des surfaces de chacun des
composants. Les forces assurant la cohésion d’un agrégat sont des forces intenses, comme des liaisons
covalentes ou des forces résultant d’un frittage ou d’un enchevétrement physique complexe. Comme
pour les agglomérats, les agrégats sont également appelés particules secondaires et les particules
sources initiales sont appelées particules primaires.

2. Agglomérat: ensemble de particules faiblement liées, d’agrégats ou mélange des deux dont la
surface externe résultante est similaire a la somme des surfaces de chacun des composants. Les
forces assurant la cohésion d’un agglomérat sont des forces faibles, par exemple forces de Van
der Waals, un simple enchevétrement physique ou des forces électrostatiques. Les agglomérats
sont également appelés particules secondaires et les particules sources sont appelées particules
primaires. Ce phénomene d’agglomération des particules est aussi influencée par la concentration, la
distribution granulométriques, la composition, la masse volumique et la forme de particules.

Il est important de signaler que ces définitions des termes agglomérat et agrégat varient selon les
standards. Ainsi, comme ’ont mis en évidence Nichols et al. [15], les normes britanniques (BS) et
internationales (ISO) donnent des définitions totalement opposées puisque la notion d’agglomérat de la
norme britannique correspond a la notion d’agrégat de la norme internationale et inversement.

Les phénomenes a I’origine des collisions entre les particules sont généralement le mouvement
brownien, les forces externes et les turbulences. Les modeles théoriques d’agglomération consistent a
conserver le nombre de particules a la suite de la collision et de déterminer la fonction de fréquence de
collision selon la granulométrie, la densité des particules et les parametres du systéme [16].

Pour un aérosol composé de particules tres fines (< 1 um), le gaz ne doit pas étre traité comme un
milieu continu mais comme un ensemble de molécules a grande vitesse qui rentrent en collision de fagon
aléatoire avec les particules [12, 13, 17]. L’espacement moyen entre les molécules du gaz, défini comme
la distance moyenne parcourue par une molécule entre plusieurs collisions, est nommé le libre parcours

moyen (1) ,
PR (1.1)
P 8-R-T ‘

Ce libre parcours moyen dépend de la viscosité dynamique (i), de la masse volumique (p,) (qui est
une fonction de la pression et de la température), de la température (7') et de la masse molaire (M) du
gaz. Pour une température, T, de 20 °C et une pression atmosphérique normale,P,, de 101 325 Pa, le libre
parcours moyen est donné par 1’équation 1.2. Les constantes de cette équation son égales a A, = 67,3 nm.

T P, 1+10047,
A—Ar'Tr-F-m—ﬁnm (12)
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Le nombre de Knudsen (Kn), rapport entre le libre parcours moyen et le rayon de particule, permet de
rendre compte de la continuité du milieu.

Kn=2- Z (1.3)

Le milieu est continu quand la valeur de Kn est inférieure a 1. Le systéme gaz/solide peut alors étre

décrit par les variables d’état classiques. Le milieu sera intermédiaire pour une valeur de Kn autour de 1

et sera en domaine moléculaire pour des valeurs de Kn supérieures a 1. Plus le nombre de Knudsen est

élevé, plus les collisions entre les molécules du gaz porteur se font négligeables par rapport aux collisions
gaz/solide et le milieu ne peut plus étre considéré comme continu.

Fuchs (1964) [9] estime que la fréquence de collision peut €tre obtenue a partir du coefficient de
diffusion des particules. Ainsi, la fonction de fréquence de collision est une expression dérivée de la théorie
cinétique des gaz en supposant que les particules sont des spheres.

Dans le cas de I’agglomération brownienne, les particules rentrent en collision en raison de leurs
différences de vitesses. Si cette différence de vitesse est produite par des forces externes (gravité,
électriques, ... ), nous parlons d’agglomération cinématique.

Si les particules qui rentrent en collision sont solides et n’ont pas assez de temps pour coalescer
avant de rentrer a nouveau en collision, les structures de type fractal commencent a se former. Ces
structures sont généralement constituées de petites particules presque sphériques et de méme taille appelées
particules primaires. La dimension fractale (Dy) d’un agglomérat donne notamment des informations
sur sa compacité, ainsi un agglomérat dense et sphérique aura une dimension fractale proche de 3 [18].
Des expériences et simulations numériques ont montré que le processus d’agglomération dominé par le
mouvement brownien a tendance a produire des agglomérats avec une dimension fractale assez faible, dans
la gamme 1,6 < Dy < 2,2. Ces structures ouvertes rentrent en collision et augmentent leur taille beaucoup
plus rapidement que des particules sphériques de méme volume, spécialement dans le régime moléculaire.
Dans un milieu continu, les sections transversales accrues et la diminution de la mobilité brownienne se
compensent, elles n’ont donc pas beaucoup d’influence sur les fréquences de collision [19].

Les théories de la physique des aérosols sont établies, dans la plupart de cas, pour des particules
sphériques ce qui permet de caractériser leur taille par un unique parametre, le diametre d,. Cependant,
comme nous venons de le voir les aérosols habituellement rencontrés sont loin d’avoir des formes idéales,
et la définition de la dimension d’un agglomérat/agrégat devient plus complexe. Par conséquent, la notion
de diametre équivalent est introduite. Ainsi, le diametre équivalent est défini comme le diametre d’une
sphere ayant la méme propriété physique spécifique ou le méme comportement que la particule de forme
irréguliere mesurée [12, 13]. Pendant cette étude, les principaux diametres équivalents utilisés seront les
suivants :

— Diametre de Stokes (d;): Le diametre de Stokes est le diametre d’une sphere qui a la méme vitesse
de sédimentation et la méme masse volumique que la particule.

— Diameétre équivalent en volume (d,,): Le diametre équivalent en volume est défini comme le
diametre d’une sphere qui a le méme volume que la particule considérée.

— Diametre aérodynamique (d,): Le diametre aérodynamique est le diametre d’une sphere ayant la
méme vitesse de sédimentation que la particule et une masse volumique égale 2 1 g - cm™.

— Diametre de mobilité électrique (d,,.): Le diametre de mobilité électrique d’une particule est défini

comme le diametre d’une particule monochargée qui a la méme mobilité électrique que la particule.
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1.2 Sources des particules ultrafines

Les nanoparticules susceptibles de se retrouver dans 1’air des lieux de travail, ont essentiellement deux
origines: les (nano) particules manufacturées qui trouvent de plus en plus d’applications industrielles et
les particules ultrafines (PUF) et nanoparticules générées par certains procédés de fabrication: moteurs a
combustion, incinérateurs, fumées métalliques (soudage, coupage, projection thermique,.. . ).

Les nanoparticules manufacturées sont destinées a des usages industriels, tels que les oxydes de zinc,
la silice, I’alumine, le dioxyde de titane, le noir de carbone. .. Tandis que les particules ultrafines sont des
émissions secondaires issues de procédés industriels, par exemple: les émissions moteurs diesel, les fumées
de soudage. . .

Les particules ultrafines, définies généralement comme des particules avec un diametre aérodynamique
inférieur a 100 nm, ont tendance a se former par nucléation, conversion entre le gaz et les particules et
par évaporation. La plupart des particules ultrafines présentes dans un lieu de travail sont principalement
produites par nucléation ou par la combustion des produits ou a partir de vapeurs saturées provenant de
procédés tels que la fusion, le soudage, I’ablation laser, etc., [20-22]. De plus, les particules ultrafines
peuvent étre générées pendant des opérations mécaniques telles que le broyage, la découpe et le polissage
[23].

Tableau 1.1 — Procédés susceptibles de générer des particules ultrafines [24].

Type de procédés Sources potentielles d’émission secondaire

Procédés thermiques . . ..
— Fonderie et affinage des métaux (acier, aluminium, fer...)

— Métallisation (galvanisation. .. )

— Soudage et gougeage

— Coupage de métaux (laser, torche thermique...)...

— Traitement thermique de surface (laser, projection thermique...)...

Procédés mécaniques .
— Usinage

— Pongage
— Percage
— Polissage. ..

Combustions . )
— Emissions de moteur diesel, essence ou gaz

— Centrale d’incinération, thermique, crémation
— Fumage de produits alimentaires
Chauffage au gaz. ..

Nous portons un intérét particulier aux particules ultrafines issues des procédés dont la finalité n’est
pas la production de nanoparticules mais dont la mise en ceuvre en génere. Le tableau 1.1 synthétise
quelques procédés, sources d’émissions de particules.

Pendant cette étude nous nous sommes intéressés aux procédés de projection thermique qui présentent
I’inconvénient d’émettre de grandes quantités de PUF toxiques.
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La projection thermique regroupe 1’ensemble des procédés de revétement de surface, pour lesquels
un matériau d’apport est fondu par une source de chaleur, puis projeté sur la surface a revétir sur laquelle
il se solidifie. On peut séparer les procédés de projection thermique en deux familles, selon la source de
chaleur utilisée: flamme ou arc électrique. Le procédé de métallisation par flamme consiste a introduire
un matériau, sous forme de poudre, au centre d’une flamme oxy—combustible produite par un chalumeau
et de le véhiculer grace a 1’énergie cinétique transmise par les gaz de combustion. La méthode par arc
électrique consiste a générer un arc électrique entre deux fils d’un métal d’apport. Le métal fondu dans
I’arc est ensuite atomisé et propulsé par un jet d’air comprimé sur le substrat. Ce procédé differe du procédé
thermique a flamme du fait qu’il n’emploie aucune source de chaleur extérieure pour la combustion du fil
d’apport. Le chauffage et la fonte se produisent entre les deux fils constituant le matériau d’apport. Tous
deux chargés électriquement avec des polarités opposées et alimentés pour maintenir un arc constant [4,25].

Le Service des Etudes et des Statistiques Industrielles (SESSI) en 2007, a mis en évidence qu’il existe,
en France, environ 310 entreprises de plus de 20 personnes qui réalisent des traitements métalliques des
surfaces ce qui représente 17500 personnes potentiellement exposées aux fumées de métallisation.

1.3 Effets sur la santé

Les fumées produites, mélangées a de 1’air chaud, sont formées (en proportions variables suivant le
procédé) de gaz et de poussieres dont les dimensions sont en quasi—totalité inférieures au micrometre et
qui, de fait, sont susceptibles d’atteindre la région alvéolaire de 1’appareil respiratoire [25,26].

Les travailleurs peuvent €tre exposés aux fumées par inhalation, ingestion et par le contact de la peau.
Ces trois modes d’exposition peuvent avoir des effets sur la santé, mais I’inhalation reste la principale
voie d’exposition. Afin d’évaluer I’exposition réelle, des mesures de la concentration de particules peuvent
étre réalisées dans la partie interne de I’équipement de protection individuelle (EPI) que porte I’opérateur.
Cependant, il est important de noter que la totalit¢ de la masse colletée lors des échantillonnages ne
correspond pas aux fumés métalliques. Liden et Surakka (2009) ont montré que I’exposition réelle aux
fumées de métallisation représente entre 25 et 55 % de la masse collectée et la fraction restante correspond
aux résidus du broyage et des éclaboussures [27]. Les travailleurs peuvent également étre exposés par
ingestion et par contact avec la peau. Ceci doit étre pris en compte lors de I’évaluation de 1’exposition,
puisque des travailleurs peuvent manger avec les mains sales ou ingérer des aliments contaminés. Cette
voie est importante car le cancer du poumon a notamment été associé a la consommation humaine de I’eau
potable contenant des niveaux élevés d’arsenic et de chrome [28].

Apres leur déposition, les nanoparticules semblent transloquer facilement vers des sites extra
pulmonaires et atteignent alors différents organes cibles. Deux mécanismes ont été identifiés [29]:

— La transcytose a travers 1’épithélium du systéme respiratoire dans I’interstitium?, ce qui permet
d’atteindre le systeme sanguin directement ou par les lymphatiques et conduit a la distribution de
ces nanomatériaux dans tout I’organisme.

— Le passage par les nerfs sensitifs présents dans I’épithélium des voies aériennes, puis la translocation
axonale vers les ganglions et les structures du systéme nerveux central.

a. Interstitium pulmonaire: tissu conjonctif soutenant les axes broncho-vasculaires, les cloisons inter-lobulaires, le tissu sous-
pleural et les cloisons inter-alvéolaires
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De plus, des études épidémiologiques suggerent que ces dépdts peuvent Etre a 1’origine de maladies
pulmonaires, cardiovasculaires et du systeme immunitaire [30,31]. Il est évident qu’il existe une relation
entre les effets sur la santé et les concentrations de particules, et Oberdorster et al., ont été les premiers
a avoir établi une corrélation entre la concentration en nombre de particules et leur toxicité [32]. Ils
ont réalisé des expériences avec des rats et ont montré que les inflammations pulmonaires étaient plus
importantes lorsque la concentration numérique de particules de polytetrafluoroethylene de 20 nm de
diametre augmentait. De plus, la possibilit¢ d’un lien entre la surface de la particule et la réponse
inflammatoire a été démontrée par Donaldson et al. [33].

Le dépot des particules en suspension dans le systéme respiratoire dépend des propriétés physico—
chimiques de I’aérosol (la taille, la forme, la surface, le caractere hygroscopique et hydrosoluble
et la composition chimique), mais aussi de I’anatomie de I’appareil respiratoire [34]. On distingue
habituellement cinqg mécanismes de dépot [29]:
la sédimentation, liée a la gravité agissant sur les particules ;

— I’impaction inertielle, qui caractérise le comportement des particules massives ;
I’interception, qui se produit lorsqu’une particule entre en contact avec une surface ;
la diffusion, liée au mouvement aléatoire des particules tres fines ;

I’attraction électrostatique, lorsque les particules sont chargées.

Les particules inhalées peuvent se déposer de différentes facons a I’intérieur du corps humain [35-38].
La figure 1.2 montre en fonction de leur diametre, les différentes zones de dépdt des particules dans les
voies respiratoires et le mécanisme physique associé a ce dépdt. Nous pouvons observer une zone de faible
dépdt des particules de 100 nm. Cela correspond, comme pour I’efficacité de collecte de particules par des
médias fibreux, a la zone ou aucun des phénomenes de dépdt n’est prépondérant.
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Ficure 1.2 — Dépdt de particules dans les voies respiratoires selon le mécanisme de dépot [39].

1.4 Valeurs limites d’exposition

De par les concentrations élevées générées par les procédés de métallisation, le niveau
d’empoussierement des lieux de travail (cabines) dans lesquels s’effectuent ces différentes opérations
(soudage, découpe, métallisation) peut étre tres élevé et atteindre plusieurs dizaines de mg-m™3.
Actuellement, il n’existe pas de réglementation spécifique applicable aux particules ultrafines. Il faut, alors

appliquer les régles générales de prévention du risque chimique définies par les articles R. 4412-1 a R.
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4412-58 du Code du travail. Il faut aussi adopter les régles particulieres de prévention du risque chimique
pour les activités impliquant des nanomatériaux cancérigénes, mutageénes et reprotoxiques de catégorie 1
et 2 définies par les articles R. 4412-59 a R. 4412-93 du Code du travail.

L’évaluation du risque pour I’homme s’effectue a partir de la totalité de ce qui peut étre inhalé par le
systeme respiratoire (fraction inhalable) ou de sous—fractions déterminées dans le cas d’aérosols connus
pour leurs effets locaux (fraction alvéolaire, par exemple). Ces fractions sont numériquement définies dans
la norme européenne EN 481, en accord avec 1’Organisation internationale de normalisation (ISO) et la
Conférence Américaine des Hygiénistes Industriels Gouvernementaux (ACGIH) comme suit (cf. Figure
1.3),

08—

0,6 —

04

0,2 —

Fraction des particules en suspension

0 | AN | |
1 3 4 7 10 30 70 100

Diamétre aérodynamique de particules (pum)

Ficure 1.3 — Fraction de particules susceptibles d’étre inhalées selon leur diametre aérodynamique. a : Alvéolaire (d, médian
=4 um); a + b : Thoracique (d, médian = 10 pum); a + b + ¢ : Inhalable (d, médian = 100 um). [40]

En France, il n’existe pas de valeur limite d’exposition professionnelle spécifique pour les particules
ultrafines, mais une réflexion est en cours au niveau international pour la mise en place de VLEP adaptées
aux PUF. Ces valeurs limites d’exposition sont actuellement définies sur huit heures pour différents types
de poussieres [41]:

— Poussieres réputées « sans effet spécifique »: 10 mg - m~> pour la fraction inhalable et 5 mg - m™~

pour la fraction alvéolaire,

— Fumées de soudage: 5 mg - m~> pour la fraction inhalable,

Graphite (sous forme non fibreuse): 2 mg - m~> pour la fraction alvéolaire,

Dioxyde de titane: 10 mg - m~> pour la fraction inhalable,

Noir de carbone: 3,5 mg - m3,

— Oxydes et sels métalliques (oxyde de zinc, oxyde de fer, carbonate de calcium, oxyde de nickel...):

valeurs entre 5 et 10 mg - m™>.

3

Aux Etats Unis, I’ACGIH et I'Institut National de la Sécurité au Travail et de Santé (NIOSH)
recommandent des VLEPs pour les particules nanométriques comme suit,
— Poussieres réputées « sans effet spécifique » : 10 mg - m™ pour la fraction inhalable et 3 mg - m™
pour la fraction alvéolaire,
— Nanotubes de carbone: 7 pg - m™3 exprimée en carbone élémentaire,
— Dioxyde de titane: 0,3 mg-m™ pour la fraction alvéolaire cancérigéne (d, < 100 um) et
2,4 mg - m~3 pour la fraction alvéolaire non cancérigéne (d, > 100 um)

3
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L’ organisme allemand responsable de la sécurité et de la santé au travail (IFA), fourni, quant a lui, les
préconisations suivantes:

— Poussiéres réputées « sans effet spécifique »: 10 mg - m~3 (4 mg - m~> en discussion) pour la fraction
inhalable et 3 mg-m™ (1,5 mg-m™ en discussion) pour la fraction alvéolaire. Ces valeurs ne
s’appliquent pas aux nanomatériaux.

— Fumées métalliques (1 nm < d, < 100 nm): 20 000 particules - cm~> pour la fraction inhalable,

— Nanotubes de carbone: 20 000 particules - cm ™,

— Nanofibres: 0,01 fibres - cm™3,

— Nanomatériaux granulaires biopersistants: 40 000 particules - cm™

Le BSi, au Royaume Uni, a fixé des BL (Benchmark levels) pour 4 classes de nanomatériaux :

— Nanomatériaux fibreux: 0,01 fibres - cm™ (par référence a I’amiante),
— Nanomatériaux insolubles ou peu solubles: Concentration en masse : VLE, .o - 0,066° ou
concentration en particules: 20 000 particules - cm™ ©,

— Nanomatériaux solubles: Concentration en masse: 7LV,,4cr0 - 0,5.

Des valeurs limites d’exposition professionnelle spécifiques a des matériaux sous forme de poussieres
microniques ou de fumées se trouvent dans le tableau 1.3.

Tableau 1.2 — Valeurs limites d’exposition professionnelle spécifiques a des matériaux sous forme de poussiéres micrométriques
ou de fumées nanométriques [40].

VLEP particules VLEP particules VLEP fumées VLEP fumées
micrométriques en  micrométriques dans nanométriques en nanométriques en dans
France (mg-m™)  autres pays (mg-m~>) France (mg-m™) autres pays (mg-m™)

Nanomatériaux le
plus courants

Argent 0,1 0,01-0,1 — —
(Ag métallique)
Oxyde de fer (Fe,03) 10 3,5-5 5 3,5-5
(oxyde rouge (en Fe inhalable)
synthétique) 3-6
(alvéolaire)
Dioxyde de titane 10 5-10 — —
(en Ti) (inhalable)
34
(alvéolaire)
Alumine 10 2,5-10 5 1,2
(inhalable) (fumées de (alvéolaire)
1,2-6 soudage) 5
(alvéolaire) (fumées de

soudage)

b. 0,066 = TLVwno/TLV,,., selon proposition du NIOSH pour le TiO,, dans le projet initial (0! mg-m~/| 5 mg.m=3). Dans sa
recommandation finale, le NIOSH a relevé les valeurs: le rapport est en fait de 0,125.

c. Concentration en particules au dessus du bruit de fond, si pas de VLE,.,. La pollution urbaine en Grande Bretagne se
situe entre 20 000 et 50 000 particules - cm™>. Le diamétre des particules 4 compter n’est pas précisé.
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VLEP particules VLEP particules VLEP fumées VLEP fumées
micrométriques en  micrométriques dans nanométriques en nanométriques en dans
France (mg-m™)  autres pays (mg-m™) France (mg-m™) autres pays (mg - m™>)

Nanomatériaux le
plus courants

Oxyde de zinc 10 2 (ACGIH TLV) 5 0,1
10 (STEL) (Allemagne 2009)
(alvéolaire) 5 (NIOSH TLV)
10 (STEL)
Carbonate de calcium 10 10 — —
(inhalable)
4
(alvéolaire)

Afin d’assurer la protection des travailleurs contre les risques d’inhalation des fumées de soudage, il
est donc nécessaire de capter ces dernieres a leur source d’émission [25,26]. Pour ce faire, 1a mise en ceuvre
de protection individuelle, mais également de protection collective est indispensable.

1.5 Collecte de particules ultrafines par des médias fibreux

A faibles concentrations de poussieres, les médias fibreux restent la technique de filtration la plus
économique pour collecter des particules submicroniques avec une haute efficacité. Ils sont utilisés dans
de nombreuses applications telles que la protection respiratoire, le traitement de 1’air dans les effluents de
fonderie ou les centrales nucléaires, la collecte des poussieres dans les centrales électriques et les salles
blanches, etc.

Interception Electrostatique

o

Eh

Lignes de
courant

Impaction

inertielle

Diffusion

Ficure 1.4 — Mécanismes de collecte des particules dans un média fibreux.

Durant Ia filtration a 1’aide d’un média fibreux, les particules sont capturées a la surface et également
dans la profondeur de la structure poreuse. Les particules peuvent étre collectées au moyen des différents
mécanismes représentés dans la figure 1.4 [12, 13,42]. L’efficacité de collecte de chaque mécanisme est
principalement dépendante de la taille des particules, de la vitesse superficielle du gaz porteur et la taille
des fibres.

La collecte des particules par diffusion se produit quand les particules, grice a leur mouvement
brownien, rentrent en collision avec les fibres. La diffusion et donc I'efficacité de collecte, deviennent
plus importantes avec la diminution du diametre des particules, en particulier pour les diametres inférieurs
100 nm.



12 Chapitre 1. Contexte général de I’étude

Par ailleurs, méme si la trajectoire d’une particule ne s’écarte pas de la ligne de courant, une particule
sera collectée si la distance entre son centre et le centre du collecteur (fibre, gouttelette, . ..) est inférieure
ou égale a la somme des rayons. Ce mécanisme, nommé interception, agit principalement sur les particules
de taille comprise entre 100 et 300 nm, lesquelles posseédent un faible mouvement d’inertie et peuvent
suivre les lignes de courant.

Les particules se déplacant dans le flux peuvent ne pas suivre les lignes de courant en raison notamment
de leur inertie. Si la courbure d’une ligne de courant est suffisamment grande et la masse d’une particule
suffisamment élevée, la particule peut s’écarter assez loin de la ligne de courant et entrer en collision
avec la surface du support. L’impaction inertielle dépend des propriétés des particules a séparer (taille,
masse volumique) et ce mécanisme devient significatif pour les particules de quelques centaines de
nanométres. Cependant les mécanismes dépendent également des propriétés du fluide (vitesse) et des filtres
(la compacité et le diametre des fibres jouent notamment sur la vitesse interstitielle et la courbure des lignes
de courant.

La collecte des particules par des effets électrostatiques n’a lieu que si la force d’attraction
électrostatique entre les charges des particules et celles du média fibreux est suffisamment importante pour
attirer les particules vers les fibres. Finalement, les mécanismes les moins importants sont la sédimentation
et le tamisage.

100

Sedimentation

Diffusion

Inertie

Efficacité de collecte
2
1

Interception

0,01 0,1 1 10
Diameétre de particules (um)

Ficure 1.5 — Mécanismes de collecte des particules neutres dans un média fibreux [12]

L’efficacité totale de collecte (somme de tous les mécanismes) dépend ainsi de la taille des particules
et présente une zone de forte pénétration aux alentours de 300 nm (MPPS) qui correspond a la taille de
particules pour laquelle aucun mécanisme n’est prépondérant (cf. Figure 1.5).

On peut distinguer deux grandes familles de filtres, les filtres a manches (ou poches) et les filtres
a cartouches (ou cassettes). Ces filtres peuvent fonctionner en continu ou non et pour des installations

fonctionnant en aspiration ou refoulement.

Filtres a manches

Un filtre & manches est constitué d’un caisson fermé a sa base par une trémie, dans lequel sont
suspendues des manches filtrantes en feutre ou en tissu ouvertes a une extrémité. Les gaz chargés de
poussieres pénetrent dans la partie basse du caisson et rencontrent un déflecteur qui permet dans un premier

temps de séparer les grosses particules. Ils traversent ensuite les manches de I’extérieur vers 1’intérieur.
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Les poussieres sont retenues sur la surface extérieure des manches sous forme de couche, appelée giteau
de filtration. Ainsi, I’efficacité globale de collecte est liée a la fois a la séparation des poussieres par
I’élément filtrant et a I’adhérence des poussieres au média filtrant. Les gaz épurés remontent a 1’intérieur
des manches et sont évacués dans la partie supérieure du filtre. Le filtre peut fonctionner soit en dépression
avec un ventilateur situé en aval du filtre, soit en surpression. En se déposant par couches sur les manches,
les poussieres forment un filtre supplémentaire, augmentant ainsi 1’efficacité de filtration. Tout se passe
comme si le tissu ne servait que de support a une couche de poussieres qui, elle, joue le role de filtre [43].

Filtres a cartouches

Les cartouches filtrantes sont constituées de média fibreux plissés, généralement mis en ceuvre sous
forme cylindrique. Cette technologie de filtre permet de proposer de grande surface de filtration pour un
faible encombrement et des pertes de charges générées plus faibles pour un méme débit a traiter. En effet,
I’opération de plissage permet d’augmenter la surface du filtre mis en forme dans une canalisation de
section donnée, et permet ainsi de diminuer la vitesse de filtration de 1’air au niveau du filtre, réduisant de
ce fait les pertes de charges. Les parametres de plissages : hauteur, angle et espacement des plis, doivent
alors étre optimisés de sorte a minimiser la perte de charge [44].

De nombreuses études ont été réalisées avec I’objectif de caractériser les performances des filtres a
manches ou a cartouches vis—a—vis de particules ultrafines. Les performances d’un filtre a fibres peuvent
étre influencés par la nature des particules, leur taille, ainsi que les conditions opératoires (humidité relative,
température, débit de filtration, ...) [45—48], mais globalement nous pouvons conclure que I’efficacité de
collecte des particules ultrafines par des médias fibreux est de 1’ordre de 95 a 99 % [3,45-57].

La collecte de particules par des médias fibreux provoque un colmatage progressif du filtre ce qui se
traduit 2 une augmentation progressive de la perte de charge et de I’efficacité.

Pour ces deux types de filtres, lorsque la perte de charge atteint une valeur limite au—dela de laquelle
les cofits opérationnels seraient trop importants, une opération de décolmatage s’impose par 1’une des
techniques suivantes:

— Secouage (vibrations mécaniques) ;

— Injection d’un grand volume d’air a contre—courant sous faible pression ;

— Injection d’un petit volume d’air & contre—courant sous haute pression (décolmatage pneumatique).

Ces actions provoquent le décollement du gateau de particules. Celui—ci chute dans une ou plusieurs
trémies constituant la partie basse du caisson et il est évacué. Ce décolmatage est effectué a intervalles de
temps réguliers ou avec une cadence asservie au maintien de la perte de charge.

Les études réalisées montrent que les opérations de décolmatage permettent de régénérer les filtres
et de retrouver des valeurs de perte de charge proches de celle du média fibreux neuf, pour les premiers
cycles. Il est en effet impossible d’obtenir la valeur de la perte de charge du média fibreux a I’état neuf car
des particules restent toujours soit a la surface soit dans la profondeur des médias. Cette perte de charge
résiduelle aura donc tendance a augmenter au cours des cycles colmatage/décolmatage. [50,52,58-65].

Le procédé de décolmatage peut étre mis en ceuvre jusqu’a ce que les éléments de filtration deviennent
irrémédiablement encrassés et doivent étre remplacés [66, 67]. De plus, de par les forces d’adhésion
importantes mises en jeu, dans le cas des PUF, le décolmatage devient rapidement inopérant. Par ailleurs,
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ce décolmatage peut €tre a 1’origine d’une remise en suspension en aval des particules préalablement
collectées par le média et d’une détérioration de la structure du filtre a 1’origine de fuites pouvant
entrainer une forte dégradation de I'efficacité [3] et ainsi nuire a 1’objectif de sécurité des procédés, de
I’environnement et/ou des personnes.

Actuellement, la recherche s’oriente vers 1’amélioration des techniques de décolmatage du filtre [58]
(précoating, optimisation des pressions de décolmatage), cependant il s’avere intéressant d’étudier de
nouvelles techniques de séparation de particules ultrafines d’un gaz porteur. Dans cette optique, nous nous
orientons vers des séparateurs de type colonne a bulles qui pourraient s’avérer une alternative crédible aux
filtres a fibres de par leur fonctionnement a perte de charge constante. Un des avantages de ces séparateurs
est qu’ils ne nécessitent pas d’opération de décolmatage et donc ne présentent aucun risque de remise
en suspension de particules nanométriques. Actuellement trés peu de données existent sur le sujet. La
collecte de particules microniques dans des colonnes a bulles et a spray a été étudiée par quelques auteurs.
Néanmoins, les résultats manquent pour s’assurer de 1’efficacité de ces systemes d’épuration vis—a—vis des
nanoparticules et plus particulierement des particules contenues dans les fumées issues des procédés de
métallisation.



CHAPITRE 2

Caractérisation des particules ultrafines

Cette étude s’intéressant a la collecte de particules ultrafines dans une colonne a bulles, il est
important, dans un premier temps, de parfaitement caractériser les aérosols employés notamment en
termes de concentration et de distribution granulométrique. La distribution granulométrique pour un
aérosol est fortement corrélée au phénomene d’agglomération. En effet, le mouvement brownien et les
forces d’adhésion des particules sont a I’origine de la formation des agglomérats [14]. Ainsi, selon la
concentration, les particules rentrent en collision entre elles et sous I’effet des forces d’adhésion forment
des agglomérats de taille plus ou moins importante. Le résultat de ce mécanisme est une décroissance
continue de la concentration en nombre des particules, couplée a une augmentation de la taille moyenne des
particules formant 1’aérosol.

Une autre propriété influencée par I’agglomération est la masse volumique des particules, laquelle
évoluera en fonction de la structure de 1’agglomérat. Ainsi, un agglomérat sphérique, trés compact, aura
presque la méme masse volumique qu’une des particules qui le compose, tandis qu’un autre de forme
irréguliere, présentant une structure plus ouverte, aura une masse volumique effective ® significativement
inférieure a celle prédite a partir de sa composition chimique [12]. La raison pour laquelle nous avons
mené des expériences afin de déterminer la masse volumique effective de particules est que cette propriété
influence grandement les mécanismes de collecte des particules.

La force électrique agissant sur les particules d’un aérosol ainsi que leur charge électrique ont
également une influence sur leur collecte, du fait de leur mobilité électrique. Ainsi, des techniques
de filtration ont été développées pour profiter de cette propriété et favoriser la collecte des particules
(électrofiltres). Dans notre étude, avant d’évaluer 1’influence de la force électrique sur la performance
de collecte d’une colonne a bulles, nous avons déterminé la charge électrique des particules pour chaque
type d’aérosol étudié. Ainsi, il a été possible d’établir les conditions optimales d’opération permettant de
favoriser leur collecte dans le liquide de piégeage.

2.1 Granulométrie des aérosols

Les aérosols peuvent étre classifiés en deux catégories selon la distribution des tailles de particules [68].
Un aérosol est considéré comme mono dispersé lorsqu’il est composé de particules qui ont presque toutes
la méme taille, avec un écart-type géométrique (og = 9s50/dys) inférieur a 1,2. Tandis qu’un aérosol
polydispersé est un mélange de particules de différentes tailles. Il existe des parametres statistiques
pour caractériser les distributions des aérosols; parmi lesquels le mode de I’aérosol, i.e., le diametre
correspondant a la particule la plus représentée dans la distribution; la moyenne, i.e., le diametre moyen
de la population de particules; la taille médiane correspondant a la taille pour laquelle 50 % des particules
ont une dimension supérieure; et finalement, le diametre géométrique, correspondant a la pondération
du logarithme de chaque taille par le nombre de particules qu’elle contient. Par ailleurs, un écart—type
géométrique peut €tre calculé afin d’estimer la variation de distribution par rapport a la taille moyenne.

a. La masse volumique effective est définie ici comme le rapport de la masse de 1’agglomérat sur son volume équivalent en
mobilité électrique.
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La directive 98/24/CFE [69] concernant la protection de la santé et de la sécurité des travailleurs contre
les risques liés a des agents chimiques sur les lieux de travail, indique que dans les locaux pollués (i.e. les
lieux ol des substances dangereuses ou génantes sont émises), les concentrations moyennes en poussieres
inhalables (da < 100 um) et alvéolaires (da < 4,25 wm) inhalées par une personne, évaluées sur une
période de 8 heures de travail, ne doivent pas dépasser respectivement 10 et 5 mg - m~ d’air, pour les
poussieres dites « sans effets spécifiques ». Concernant les poussieres « a effet spécifique », telles que la
silice, I’amiante et le plomb, des valeurs limites d’exposition professionnelle (VLEP) particuli¢éres sont
spécifiées [40]. Les valeurs limites d’exposition a la silice varient de 0,1 2 0,05 mg-m™ sur 8 heures
selon la forme de la silice cristalline (quartz ou cristobalite/tridymite). Pour I’amiante, la concentration
moyenne de fibres d’amiante dans I’air ne doit pas dépasser 0,1 fibres - m™ sur une heure de travail. La
concentration en vapeurs, fumées et poussieres de plomb dans I’air ne doit pas dépasser 150 ug-m™
en moyenne sur 40 heures. Cette réglementation définie en termes de concentration massique n’est pas
pertinente pour les particules nanométriques. En effet, de par leur petite taille, des concentrations massiques
faibles peuvent conduire a des concentrations en nombre élevées. En conséquent, dans le cas de particules
ultrafines, il semble plus approprié d’exprimer la concentration de 1’aérosol en nombre de particules par
unité de volume d’air (particules - cm™> ou particules - m~3). Dans ce paragraphe nous allons déterminer
les granulométries de fumées de métallisation et de trois aérosols modeles, ainsi que leur concentration
fractionnelle (concentration en nombre de particules en fonction de leur diametre).

Résidus de projection

Couche projetée Extremités du fil  Tubes de contact Avance du fil
fondant a I'arc /
électrique

N —7" 0 1
@ 0 B p;‘”ete
Jet de projection \
Tubes de contact Avance du fil

Résidus de projection

Ficure 2.1 — Schéma de principe de la projection de fil a I’arc électrique.

Un systeme automatique de projection thermique par arc électrique (Margarido M25) composé de
deux fils d’un alliage Zn (85 %)/Al (15 %) (¢ 2 mm—120 A) a été mis en place sur un banc de métallisation
a échelle semi—industrielle pour générer des PUF. Le principe de ce procédé consiste a créer un arc
électrique entre deux fils de matériau d’apport afin de le fondre [1, 70, 71]. Il sera ensuite projeté grace
a un flux d’air sur un support en rotation (cf. Figure 2.1). Le pistolet a arc électrique est constitué¢ d’un
bras qui permet de faire des mouvements verticaux afin d’assurer une application homogene du matériau
sur le support pendant plusieurs heures d’opération. Dans ce cas, la température de fusion peut atteindre
6000 °C. L’épaisseur du dépdt est alors comprise entre 0,2 et 3 mm avec une porosité de 5 a 10 %. Les
matériaux d’apport doivent étre conducteurs et sont treés variés : zinc, aluminium, cuivre, molybdene,
alliages. .. Au cours de ces dernieres années, de nouveaux matériaux apparaissent sur le marché: les fils
fourrés qui sont en réalité des alliages de type NiCrAl, NiMoAl, FeCrCMn, des fils a base de carbures de
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chrome ou de tungstene, des composites AlSi chargés en graphite. Ce procédé est principalement utilisé
dans les secteurs de 1’automobile et de 1’aéronautique. Plus de 90 % des particules constituant les fumées
de métallisation sont formées par vaporisation des fils du matériau d’apport [72]. Les particules ultrafines
sont formées par condensation de la vapeur métallique. Environ 1 % du matériau d’apport se condense sous
forme de nanoparticules d’oxyde métallique lesquelles rentreront en collision entre elles et donneront lieu
a des agglomérats de particules [73]. En conclusion, les particules composant les fumées de métallisation
peuvent étre classifiées dans trois groupes selon leur taille : les particules ultrafines (0,01< d, <0,1 um),
fines (0,1< d,, <2,5 um) et les grosses (d, >2,5 um) [74]. Un systeme d’aspiration permet de récupérer les
particules ultrafines émises par ce procédé, qui constitueront notre aérosol d’étude.

Paralleélement, nous utiliserons trois aérosols poly—dispersés modeles (particules de cuivre (Cu), de
graphite (C) et de Polyvinyle acétate (PVAc)), lesquels permettront de tester I’efficacité de collecte de la
colonne a bulles sur une large gamme de taille et, ainsi, de déterminer des conditions optimales d’opération.
Par la suite, la colonne sera placée dans le banc de métallisation afin d’évaluer ses performances vis—a—vis
des fumées de métallisation constituées de particules de Zn/Al. L’intérét d’utiliser des aérosols modeles
réside notamment dans la possibilité de parfaitement maitriser les conditions de génération et donc la
concentration et la distribution de tailles des particules.

Les aérosols de cuivre et de graphite sont produits par un générateur de particules PALAS GFG 1000,
capable de générer des agglomérats par décharge électrique entre deux électrodes [75] (taille moyenne
des aérosols formés comprise entre 20 et 150 nm, selon les conditions opératoires et le matériau). Deux
électrodes, de 6 mm de diametre environ, sont espacées approximativement 2 mm au sein d’une chambre
en polyamide, illustrée dans la figure 2.2(a). L’étincelle nécessaire a la production des particules est
fournie par la décharge d’un condensateur (tension de claquage de plusieurs kV), lui-méme chargé par
une source haute tension, dont le courant de sortie est réglable. Au fur et a mesure de leur consommation,
un systéme automatique maintient 1I’espace inter—électrode constant, assurant au GFG 1000 un régime de
fonctionnement et une génération particulierement stable et reproductible.

Entrée d'argon Chambre en polyamide

1 Aérosol
2

Buse
ﬁ» Cyclone

- ‘ |
| L— Electrodes
Air /
Réservoir du
— \Pilotage e liquide

comprimé

O

Sortie de 1'aérosol

(a) (b)

Ficure 2.2 — Générateurs d’aérosols: (a) Schéma de la chambre de génération du GFG 1000. (b) Schéma du principe de
fonctionnement du générateur Palas AGK 2000.

Afin d’éviter une possible oxydation des électrodes, un courant d’argon est amené entre les électrodes.
L’aérosol formé dans 1’étincelle, par vaporisation, est évacué par ce méme courant d’argon et va étre
condensé pour former de petites particules, qui vont s’agglomérer plus ou moins en fonction de la
concentration. Cette agglomération peut étre en partie réduite et contrdlée par dilution de I’aérosol obtenu
dans un courant d’air comprimé de haute pureté.
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L’aérosol de PVAc est quant a lui généré par un générateur PALAS AGK 2000, qui produit des aérosols
a partir de suspensions liquides. La taille de particules peut étre comprise entre 5 nm et 15 um en fonction
de la concentration de la suspension [76,77] et de la pression employée (et donc du débit d’air) pour la
génération. Le fonctionnement de ce générateur nécessite en effet une alimentation en air comprimé et la
pression d’opération est régulée en entrée (cf. Figure 2.2(b)). La suspension de PVAc de concentration
connue est nébulisée et un cyclone placé a la sortie du nébuliseur permet de séparer les gouttelettes les plus
grosses afin de générer un aérosol ultrafin. La distribution granulométrique et la concentration des particules
varient selon les conditions de génération, raison pour laquelle nous les avons maintenues constantes au
cours des différents essais (cf. Tableau 2.1).

Tableau 2.1 — Conditions de génération pour les particules de cuivre, graphite et polyvinyle acétate.

Type d’aérosol

Cuivre  Graphite Polyvinyle acétate

Pression d’air comprimé (bar) 1,5 1,5 2,0
Pression d’argon (bar) 1,0 1,0 —
Fréquence d’étincelle (Hz) 500 300 —
Concentration de la solution (%wt) — — 5

Afin de connaitre la distribution granulométrique et la concentration des aérosols, nous utilisons deux
types d’analyseurs de mobilité électrique (SMPS). Ces granulometres mesurent le diamétre de mobilité
électrique des nanoparticules a 1’aide d’un classifieur de mobilité électrique (DMA TSI 3080 avec une
source radioactive et DMA Grimm 55900 avec une source a effet couronne Grimm 5520) et un compteur de
noyaux de condensation (CPC TSI 3776 et CPC Grimm 5403). Nous utilisons, également, un spectrometre
(APS TSI 3321) qui détermine le temps de vol des particules pour les classer selon leur diametre
aérodynamique. Les principes de fonctionnement des granulometres sont décrits en détail dans I’annexe
B.2.
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Ficure 2.3 — Concentration des particules en fonction du diametre équivalent en mobilité électrique pour les aérosols testés.
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La figure 2.3 montre la concentration des particules en fonction du diametre équivalent en mobilité
électrique pour les trois aérosols modeles pour les conditions opératoires décrites précédemment, ainsi
que pour les fumées de métallisation. Afin de présenter les concentrations obtenues par I’APS sur la
méme figure que celles obtenues par le SMPS, nous avons converti les diametres aérodynamiques en
diametres équivalents en mobilité électrique par la méthode décrite dans la section suivante (cf. Section 2.2).

La distribution granulométrique des aérosols de graphite et de PVAc est du méme ordre de grandeur
que les fumées de métallisation, c’est la raison pour laquelle nous utiliserons ce type de particules pour
la détermination des conditions optimales d’opération de la colonne a bulles. De plus, la composition
différente de ces deux aérosols va permettre d’identifier une possible influence de la nature des particules sur
I’efficacité de collecte. L’ aérosol de cuivre permet d’élargir la gamme de taille afin d’évaluer la performance
de collecte de la colonne vis—a—vis des particules ultrafines et nanostructurées (d, < 20 nm). Le tableau 2.2
réunit les différentes tailles caractéristiques des distributions granulométriques de ces quatre aérosols.

Tableau 2.2 — Diametres caractéristiques des distributions granulométriques des aérosols employés au cours de cette étude.

Diametres des particules (nm) Fe art—type

Type d’aérosol

Mode Moyen Médian Géométrique géométrique
Cuivre 8,2 9,1 8,3 8,7 1,3
Graphite 56,4 57,8 46,4 48,1 1,7
Polyvinyle acétate 91,4 100,0 89,1 90,9 1,6
Alliage Zn/Al 82,8 85,6 75,0 79,2 1,4

2.2 Masse volumique effective des particules

La masse volumique d’un corps est la masse de I'unité de volume de ce corps. C’est donc le rapport
entre la masse totale de la matiere considérée et son volume. On distingue plusieurs types de masses
volumiques [78]: la masse volumique absolue ou vraie: quand le volume considéré ne prend en compte ni
la porosité fermée® ni la porosité ouverte ¢; elle correspond donc 2 la masse volumique du matériau et la
masse volumique apparente: quand le volume considéré inclut les porosités ouvertes et fermées.

L’instabilité des aérosols fait que les particules qui les composent rentrent en collision grice au
mouvement brownien, conduisant a leur agglomération [14]. Ainsi, la masse volumique des agglomérats
n’est pas liée directement a la composition chimique des particules qui les composent, mais également a
sa structure. En conséquence, il est nécessaire d’introduire la notion de masse volumique effective [12]. La
masse volumique effective (p.) est définie comme le rapport entre la masse (m,) et le volume équivalent en

mobilité électrique de I’agglomérat:
6-my,

Do = 2.1)

3
T dme
Avec d,,. le diametre équivalent en mobilité électrique. A noter que pour une particule sphérique et

non poreuse, la masse volumique effective est équivalente a la masse volumique du matériau. La masse
volumique effective est nécessaire pour la conversion des diametres équivalents et donc la comparaison des

b. Porosité fermée: pores isolés a I'intérieur de la matiére, non débouchant en surface.
c. Porosité ouverte: pores communicant avec la surface.
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résultats obtenus par différents granulometres. De plus, ce paramétre est indispensable pour convertir une
distribution de particules en nombre en distribution en masse, qui est la métrique actuellement utilisée dans
la réglementation pour exprimer 1’exposition aux particules [79, 80]. Pendant notre étude, connaitre cette
propriété s’est avéré indispensable car nous utilisons deux types de granulometres; un SMPS, qui donne une
concentration fractionnelle en nombre selon le diametre de mobilité électrique des particules et un APS,
lequel donne cette méme information mais selon le diametre aérodynamique. Afin de pouvoir comparer nos
résultats, nous choisissons de convertir le diametre aérodynamique en diametre de mobilité électrique. Les
diametres aérodynamique (d,), et équivalent en mobilité électrique (d,,,.), sont liés au diametre équivalent
en volume (d,,), et dépendent du facteur dynamique de forme (y), ainsi [13,17],

1 Cu(d,y) - Pp

2=d - ——L 2.2)
X Caldy) po (
Cu(dme)
dpe =dpy - Y - ———— 2.3
X Cu(dyy) 3

Avec, Cu le coefficient de Cunningham qui permet de tenir compte du glissement des molécules de gaz
a la surface de la particule et p,, et pg respectivement, les masses volumiques de la particule et de référence
(= 1000 kg - m~3). Lorsque le diameétre des particules devient du méme ordre de grandeur que le libre
parcours moyen (A1) des molécules de gaz porteur, le milieu ne peut plus étre considéré comme continu.
L’introduction du coefficient correctif de Cunningham, Cu, permet de tenir compte de ce comportement.
De ce fait, en régime intermédiaire, les particules chutent & une vitesse plus importante que celle prédite
par la loi de Stokes. Ce facteur traduit donc la diminution de la force de frottement du gaz sur une
sphere en mouvement. Le coefficient de Cunningham dépend du nombre de Knudsen. Millikan [81] a
proposé d’utiliser une expression exponentielle a trois parametres adimensionnels (a, S, y) pour définir
ce coefficient:
Cu=1+Kn- [a +ﬁexp(_—7)] 2.4)
Kn
Ot a, B et y sont des constantes déterminées expérimentalement et dépendant du systeme étudié. Le
tableau 2.3 rassemble plusieurs valeurs des parametres ainsi, que le matériau et la taille des particules
utilisés pour obtenir les résultats.

Tableau 2.3 — Valeurs expérimentales des constantes du coefficient de Cunningham en conditions standards de pression
(101,3 kPa) et température (23 °C)

Auteurs Matériau Diameétre (nm) a B y
Millikan (1923) [81] Gouttes d’huile 245 a 2600 1,209 0,406 0,893
Davies (1945) [82] Gouttes d’huile 245 a 2600 1,234 0,393 1,080
Allen et Raabe (1982) [83] Gouttes d’huile 245 a 2600 1,155 0,471 0,596
Allen et Raabe (1982) [84] PSL“ 800, 1180 et 4600

— 2080 1,142 0,558 0,999
Buckley et Loyalka (1989) [85] Gouttes d’huile 245 a 2600 1,099 0,518 0,425
Rader (1990) [86] Gouttes d’huile 245 a 2600 1,209 0,441 0,781
Hutchins et al. (1995) [87] ;S]I% 1000 a ~2200 1231 0469 1,178
Kim et al. (2005) [88] PSL 19,90, 100,7 et 269 1,165 0,483 0,997
Jung et al. (2012) [89] PSL 19,62, 63,9 et 101,8 1,165 0,480 1,001

a. Polystyrene Latex
b. Polyvinyle Toluene
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Les valeurs des parametres déterminées par Jung et al. (2012) [89] sont adaptées aux particules entre
20 et 100 nm, granulométrie proche de celle de nos aérosols d’essais. C’est la raison pour laquelle leurs
coeflicients ont été utilisés tout au long de 1’étude.

En injectant d,, de I’expression 2.3 dans I’équation 2.2, nous obtenons,

d2 — d2 . l . Cu(dev)3 . @ (2 5)
¢ me X3 Cl"(dme)2 : Cu(du) PO .

Connaissant les expressions 2.1 et 2.3, la masse volumique effective (p,) d’un agglomérat de particules
peut s’exprimer par,
3
1 Cu(d,) )
=pp |- —= (2.6)
Pe=br ()( Cude)

Ainsi, I’expression 2.5 peut s’exprimer de fagon simplifiée,
1
Cu(d, n
u(da) Po) 2.7)

dme = da N7 —
(Cu(dme) Pe

Nous utilisons cette derniere équation pour effectuer la conversion des diametres aérodynamiques en
diametres équivalents en mobilité électrique et ainsi, pouvoir comparer les valeurs de I’efficacité de collecte
obtenues par les granulometres SPMS et APS.

Les techniques classiques de détermination de la masse volumique que sont les pycnometres [90,91],
les cellules de Millikan [9] et la combinaison des techniques de microscopie et centrifugation des
aérosols [77], sont relativement longues et cofiteuses et non adaptées a la détermination de la masse
volumique effective. Au contraire, les techniques récemment développées fournissent in situ, en continu
et en temps réel des données électroniques, permettant de remonter a la masse volumique effective. Ces
techniques utilisent typiquement les diametres aérodynamique et de mobilité électrique des particules
pour déterminer leur masse volumique effective [92-99], parametre qui permet de rendre compte de la
morphologie des aérosols. Généralement, les méthodes emploient, en série ou en paralléle, un analyseur
de mobilité électrique (DMA)(SMPS [100]) qui sélectionne les particules selon leur diametre de mobilité
électrique et un impacteur en cascade (ELPI [101]) qui mesure I'intensité de la charge portée par les
particules selon leur diametre aérodynamique, mesure qui permet de déduire la concentration des particules
selon leur diametre aérodynamique. L’ association de ces deux appareils en parallele permet de déterminer
la distribution granulométrique des particules selon leur diametre équivalent en mobilité électrique et selon
leur diametre aérodynamique. La masse volumique effective est ensuite acquise en utilisant une procédure
d’ajustement pour les deux distributions de taille [102].

L’association en série, capable de mesurer p, en «en ligne », développée par Keskinen et al. [103],
reportée par Lehmann en 2004 [104], utilise le DMA et I'impacteur en cascade en série pour convertir
les signaux électriques de 1’impacteur en une concentration en masse [105-107] et ainsi remonter a
pe. Cette méthode sélectionne les particules d’une taille donnée en fonction de leur mobilité électrique
a l'aide d’un DMA, puis selon leur diametre aérodynamique par un impacteur en cascade a basse
pression (ELPI) (e.g. [108-111]). Cependant, ce couplage présente certaines limitations. Ainsi, la
basse résolution de I’ELPI et la probabilité que des particules d’un certain diametre se déposent sur
plusieurs étages de I'impacteur [112] sont a 1’origine d’imprécisions qui ne peuvent étre résolues que
par l'utilisation d’algorithmes d’inversion complexes [113]. De plus, le débit d’échantillonnage élevé de
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I’ELPI (10 L - min~! contre 0,3 ou 1,5 pour le DMA) engendre la nécessité de diluer 1’aérosol a la sortie du
DMA ce qui peut étre a I’origine d’un biais supplémentaire. D’autres méthodes ont été employées avec, par
exemple, le couplage en parallele d’un analyseur de diametre aérodynamique (APS) et d’un impacteur en
cascade [114]. En 1999, Kerminen et al. [115] ont quant a eux employé un analyseur de mobilité électrique
des particules (SMPS [116]) et un impacteur en cascade pour déterminer la masse volumique effective des
particules. Bien que plusieurs méthodes pour obtenir la masse volumique effective des particules aient été
développées auparavant, aucune n’est assez rapide pour donner une mesure en temps réel, sachant que
connaitre les variations de la masse volumique effective des particules en temps réel serait tres utile pour la
surveillance des processus industriels et les mesures de gaz d’échappement des moteurs diesel.

En 2002, McMurry et al. ont décrit une nouvelle technique pour mesurer la relation entre la mobilité
électrique et la masse des particules [117]. La méthode implique en premier lieu la sélection des particules
selon leur mobilité électrique a 1’aide d’'un DMA et ensuite la mesure de leur masse via un APM (Aerosol
Particle Mass Analyzer), développé par Ehara en 1996 [118]. Pour les particules sphériques, ce couplage
permet de déterminer directement la masse volumique des particules. Pour les particules non sphériques,
bien que la masse volumique effective ne puisse pas €tre obtenue directement, ces mesures fournissent des
informations permettant son calcul. Cette méthode a été utilisée par Park et al., en 2003, pour déterminer la
masse volumique effective des particules diesel [119]. Ku et al. [120], en 2006, ont utilisé ce couplage pour
déterminer les propriétés structurales des nanofibres de graphite pour une étude toxicologique. En 2012,
Ku et Kulkarni [121], ont comparé cette technique a trois autres, avec pour objectif la mesure de la surface
des particules. En 2012, Liu et al. ont employé le couplage DMA—APM pour connaitre la masse volumique
des particules et ensuite déterminer leur porosité [122].

Finalement, en 2013 Charvet et al. ont déterminé la masse volumique effective de particules sphériques
de Di-Ethyl-Hexyl-Sebacate afin de valider un protocole opératoire, employé pour déterminer la valeur
de la masse volumique effective pour des particules nanostructurées de constantan, cuivre, graphite, fer,
argent et titanium et des agglomérats de Zn/Al, issus de fumées de métallisation [123, 124]. Bien que les
expériences puissent étre longues, cette technique est assez simple a mettre en place car, contrairement au
couplage DMA-ELPI, elle ne nécessite pas de dilution de 1’aérosol apres le DMA étant donné que les deux
appareils fonctionnent au méme débit.

Afin de connaitre les caractéristiques des particules employées au cours de notre étude (cuivre, graphite,
polyvinyle acétate (PVAc) et fumées de métallisation), nous avons utilisé le couplage DMA-APM pour
déterminer leur masse volumique effective et disposer de cette information pour la conversion du diametre
aérodynamique des particules en diametre équivalent en mobilité électrique et ainsi pouvoir comparer les
distributions granulométriques obtenues par les différents appareils de mesure. De plus, cette caractérisation
des particules nous sera également utile pour le calcul du temps de relaxation; parameétre qui intervient lors
de la collecte de particules par voie liquide, a travers les mécanismes de sédimentation et d’impaction
inertielle (cf. Equations 3.14 et 3.15 de la section 3.1.2).

2.2.1 Détermination de la masse volumique effective des aérosols nanostructurés

Le banc d’expériences DEAN (Densité Effective des Aérosols Nanométriques) schématisé sur la figure
2.4 est constitué de 4 parties.
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FiGure 2.4 — Schéma du banc d’expériences DEAN.

La génération des particules ultrafines solides polydispersées de diametre inférieur au micrometre est
réalisée par deux voies: soit sous courant d’argon par un générateur PALAS GFG 1000, lequel permet
de produire des nanoparticules solides polydispersées de diametre compris entre 5 et 20 nm pour les
électrodes de cuivre (Cu) et entre 20 et 400 nm pour les électrodes de graphite (C); soit par la nébulisation
d’une solution de polyvinyle acétate (PVAc) a travers le générateur PALAS AGK 2000 afin d’obtenir
des particules dont la taille est comprise entre 11 et 1000 nm de diametre. Une premiére sélection des
nanoparticules est réalisée par un analyseur de mobilité électrique (DMA TSI 3080 avec une source
radioactive) lequel classifie les particules selon leur diametre équivalent en mobilité électrique. Ensuite
I’aérosol mono—dispersé en termes de mobilité électrique est soumis a une deuxiéme sélection, laquelle est
effectuée par un analyseur de masse des particules (APM, Kanomax 3601). A la sortie de ce second appareil,
les particules possedent donc une méme masse et une méme mobilité électrique. Leur concentration en
nombre est ensuite mesurée par un compteur de noyaux de condensation (CPC TSI 3776 ou WCPC TSI
3788) (cf. Annexe B.2).
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FiGure 2.5 — Principe du fonctionnement de 1’analyseur de masse des particules APM 3601.

L’analyseur de masse des aérosols (APM, Kanomax 3601) classifie les particules de 1’aérosol en
fonction du ratio masse/charge. Le principe de fonctionnement de I’APM, développé par Ehara et al. en
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1996 [118], est illustré dans la figure 2.5. Les particules de 1’aérosol, préalablement sélectionnées dans
le DMA (et donc chargées), sont introduites dans 1’espace annulaire entre deux électrodes cylindriques
coaxiales de rayon r; égal a 24 mm pour le cylindre interne et r, égal a 25 mm pour I’externe. Les deux
cylindres tournent a la méme vitesse angulaire (w) autour de leur axe. Les particules présentes dans
I’espace annulaire sont ainsi soumises a une force centrifuge due a la rotation des cylindres et a une force
électrostatique créée par la tension appliquée entre les deux électrodes. Seules les particules pour lesquelles
ces deux forces sont en équilibre vont traverser toute la longueur (100 mm) inter—électrode et vont sortir de
I’espace annulaire.

La premiere étape du protocole de mesure de la masse volumique effective consiste a amener les
particules préalablement générées a un état de charge connu, appelé équilibre de Boltzmann (équilibre
de charges avec des ions bipolaires) a I’aide d’une source de neutralisation. Cette source peut €tre a rayons
X (TSI 3087) ou une source radioactive 8’ Kr (TSI 3077). Cet équilibre de Boltzmann peut étre atteint, au
sein de 1’aérosol, par deux processus compétitifs [13]:

— les particules préalablement chargées vont progressivement perdre leur charge a mesure que les ions
s’y fixent sous I’action de la force électrostatique et de 1’agitation thermique.
— les particules de 1’aérosol initialement neutres vont acquérir une certaine charge.

D’apres I’équilibre de Boltzmann, qui traduit la fraction de particules d’une taille donnée portant n
charges €lémentaires, plus le diametre de particule d), diminue, plus la fraction de particules neutres (fN)
augmente, comme le montre la figure 2.6 [13].
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Ficure 2.6 — Distribution des charges des particules d’un aérosol a I’équilibre de Boltzmann.

L’aérosol préalablement « neutralisé » rentre dans le DMA ou les particules sont classifiées selon
leur diametre de mobilité électrique. La vitesse de rotation de ’APM est augmentée graduellement (sans
appliquer de tension entre les électrodes) jusqu’a ce que la concentration des particules a la sortie de ' APM
(Cg,py) soit nulle (cf. Figure 2.7).
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Ficure 2.7 — Variation de la concentration en particules en fonction de la vitesse de rotation des électrodes de I’ APM, pour un
diametre de particule donné.

Une fois sélectionnée, cette vitesse de rotation est maintenue constante et une augmentation
progressive de la tension entre les électrodes est réalisée. Les particules traversant 1’espace inter—électrode
vont étre alors soumises aux forces centrifuge (F.) et électrostatique (Fey), qui agissent en sens opposé. La
concentration des particules (en nombre) est obtenue par un CNC, pour chaque tension appliquée.

La courbe représentant la concentration en nombre a la sortie du couplage DMA—-APM en fonction de
la tension appliquée entre les électrodes de I’ APM, peut étre utilisée pour déterminer la tension optimale
(Uopr) pour une vitesse de rotation sélectionnée (cf. Figure 2.8). Quand la force centrifuge excede la force
€lectrostatique (U < U,,), les particules sont collectées sur 1’électrode externe, tandis que quand la force
€lectrostatique excede la force centrifuge (U > U,), les particules sont collectées sur I’électrode interne
[118]; en conséquence, seules les particules pour lesquelles les forces centrifuge et électrostatique sont en
équilibre sortiront de 1’appareil. Ainsi, I’aérosol a la sortie de I’ APM est constitué de particules chargées de
masse et mobilité électrique connues.

Concentration de particules (en nombre)

»
>

U()p Tension APM (V)

Ficure 2.8 — Concentration en nombre de particules en fonction de la tension appliquée dans I’ APM.
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La masse des particules sélectionnées a la sortie de I’ APM peut étre déterminée a partir de 1’équilibre
entre les forces centrifuge et électrostatique,

Fo=my 1. w* (2.8)
Fel:n.e.E (29)
F.=F, (2.10)

2 n-e-Uopt
my-re-w =n-e-FE= —— 2.11)

Avec, m, la masse de I’agglomérat, E le champ électrique et r. = (r1 +2)/2 le rayon central. Si on
considere que la charge électrique des particules (¢ = n - e avec n le nombre de charges par particule, et e
la charge élémentaire), est connue, alors I’APM travaille comme un classifieur de masse des particules. La
masse de 1’agglomérat de particules, m,, est dérivée de I’équilibre des forces, ainsi,

U,
my= — 2o (2.12)

rn
rg-wz-ln(r—l}

Connaissant la masse de 1’agglomérat et son diametre équivalent en mobilité électrique (sélectionné
dans le DMA), la masse volumique effective (p.) peut ensuite etre déterminée [125] selon I’équation 2.1.

L]

DMA Sélection par taille de particule (d,,.)

!

APM Sélection de la vitesse de rotation (®)

!

APM Sélection de la tension (U)

{

CNC Mesure de la concentration de particules (C,)

]
Tracé de la courbe de C, = f(U)

!

APM Détermination de la tension optimale (U,,)

!

Calcul de la masse de l'agglomérat (m,)

{

Calcul de la masse volumique effective (p,)

Ficure 2.9 — Schéma du protocole opératoire pour la détermination de la masse volumique effective des particules.
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La figure 2.9 schématise le protocole opératoire et permet d’observer clairement chaque étape de
I’expérience.

2.2.2 Résultats

Afin de déterminer la masse volumique effective des aérosols utilisés tout au long de cette étude, nous
avons appliqué ce protocole a des aérosols constitués d’agglomérats de graphite et de polyvinyle acétate.
Les résultats concernant les agglomérats de cuivre et de Zn/Al (particules issus des fumées de métallisation)
sont issus d’expériences réalisées antérieurement au sein du laboratoire.

2.2.2.1 Masse volumique effective de I’aérosol de graphite

Conformément au protocole opératoire décrit précédemment, pour chaque diametre de particules
sélectionné au sein du DMA, nous avons déterminé la vitesse de rotation de I’APM pour laquelle la
concentration de particules devient nulle (Cy,,,, = 0) (cf. Tableau 2.4).

Tableau 2.4 — Vitesses optimales de rotation de I’ APM selon le diametre équivalent en mobilité électrique des agglomérats de

graphite.
Diametre équivalent en mobilité électrique (d,,.) (nm) 80 100 120 150 200 300 400
Vitesse de rotation (tr - min~') 14500 14200 14000 13500 12700 11800 11000

La décantation centrifuge des particules étant liée a leur masse et donc a leur taille, il n’est pas
surprenant d’observer une diminution de la vitesse de rotation optimale avec I’augmentation de la taille des
particules.

Une fois déterminée la vitesse de rotation de travail pour un diametre de particules donné, nous
augmentons progressivement la tension appliquée entre les électrodes de I’ APM et réalisons une mesure de
la concentration en particules pour chaque tension. La figure 2.10 illustre la distribution des particules de
diametre équivalent en mobilité électrique égal a 100 nm selon la tension appliquée entre les électrodes de
I’APM. 1l est important de noter que pour chaque tension, la concentration est mesurée durant environ une
minute et que par conséquent chaque point correspond a la moyenne d’une soixantaine de concentrations
particulaires.

Nous pouvons observer une certaine dispersion des concentrations a la sortie de I’APM
comparativement a la théorie (cf. figure 2.8). En effet, nous ne devrions observer des particules a la sortie
de I’APM que pour une seule et méme tension (en fait pour un seul couple tension/vitesse de rotation).
Cette écart peut s expliquer par la fonction de transfert du DMA [106] qui conduit a sélectionner non pas
uniquement des particules de 100 nm mais une distribution de particules centrée sur 100 nm et avec un tres
faible écart-type. De plus, I’APM possede lui aussi une fonction de transfert notamment due au fait que
I’ensemble des particules ne sont pas injectées précisément au centre de 1’espace inter—annulaire [126]. Par
conséquent, 1’association DMA—-APM permet de sélectionner une distribution de masse et non une seule et
unique masse d’agglomérat.
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Ficure 2.10 — Concentration en nombre de particules de graphite de diametre équivalent en mobilité électrique de 100 nm en
fonction de la tension appliquée dans I’APM.

La tension optimale est définie comme la médiane de la loi normale d’ajustement des données
expérimentales, i.e. la tension pour laquelle un maximum de particules quitte I’APM. Cette procédure est
appliquée a différents diametres équivalents en mobilité électrique (cf. Tableau 2.5).

Tableau 2.5 — Tensions optimales de I’ APM selon le diametre équivalent en mobilité électrique des agglomérats de graphite.

Diametre équivalent en mobilité électrique (nm) 80 100 120 150 200 300 400
Vitesse de rotation (tr - min~') 14500 14200 14000 13500 12700 11800 11000
Tension optimale (V) 20,970 32,311 46,381 67,885 106,468 194,875 275,416

Les valeurs de la tension optimale, obtenues pour chaque diametre de mobilité électrique, ont permis
de calculer la masse volumique effective des agglomérats de graphite (selon les équations 2.1 et 2.12) et de
les comparer aux valeurs théoriques du matériau. Les résultats sont illustrés par la figure 2.11.

10 = -

0,1 |

Masse volumique effective (g - cm™)

,,,,, ‘ R’=0,995

0.01 HE R HE R AT A

1 10 100 1000

Diamétre équivalent en mobilité électrique (nm)

Ficure 2.11 — Masse volumique effective en fonction du diametre équivalent en mobilité électrique pour les particules de
graphite.

Ce graphique de la masse volumique effective des particules de graphite en fonction du diametre de
mobilité met en évidence une masse volumique effective trés nettement inférieure a la masse volumique du
graphite (2250 kg - m~3). A partir des définitions des différentes masses volumiques décrites auparavant, la
faible valeur de la masse volumique effective par rapport a celle du matériau s’explique par la présence de
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porosités (ouvertes) dans les agglomérats. De plus, a partir de ces résultats il est possible de remonter au
diametre des particules primaires (dp,) composant les agglomérats. En effet, ces particules primaires €tant
considérées comme sphériques et non poreuses, la masse volumique effective égalera la masse volumique
du matériau.

Ainsi, le diametre des particules primaires des agglomérats de graphite est de 9,3 nm. Afin de confirmer
la relation liant la masse volumique au diametre des particules primaires (g - cm™ avec d,,, en nm) de
graphite nous 1’avons comparé aux résultats de Charvet et al. [123] (cf. Tableau 2.6) qui s’averent tres
similaires. L’écart peut s’expliquer par I’extrapolation de la fonction liant le diametre des particules a la
masse volumique effective vers des diametres tres faibles

Tableau 2.6 — Comparaison de la masse volumique effective et des diametres des particules primaires de graphite avec des
valeurs de la littérature.

Masse volumique effective (g - cm™) Diameétre des particules primaires (nm)

Ce travail pe = 23,547 - d, 10 93
Charvet et al. [123] pe =20,135- d’;é’OZO 8.6

La masse volumique effective peut également s’exprimer de la fagon suivante :

6 ky

——5 e (2.13)
m-dpyy,

Pe =

Avec k, un préfacteur fractal et D, la dimension fractale qui permet de rendre compte de la
morphologie de I’agglomérat (Shapiro et al. 2012 [127]). Le coefficient D,, obtenu ici (égal a 2) est
caractéristique d’agglomérats relativement « ouverts » (cf. Figure 2.12 [128]) et est similaire aux résultats
compilés par Sorensen [129] dans sa revue de la littérature; celui—ci mettant en évidence un « mass—
mobility exponent »¢ proche de 2,2 pour les agrégats en régime intermédiaire (0,1 < Kn < 10, i.e.
approximativement 10 < d,, < 1000).

LT

Df_l)() f: 75 f:...OO Df— s Df—‘)'_)o Df—300

Ficure 2.12 — Morphologie des particules nanostructurées selon leur dimension fractale [128].

2.2.2.2 Masse volumique effective de ’aérosol de PVAc

A présent, nous nous intéressons a la détermination de la masse volumique effective des particules de
PVAc. Dans un premier temps, nous déterminons la vitesse optimale de rotation (i.e. la vitesse angulaire
pour laquelle Cy,,,, = 0) pour chaque diametre de particule sélectionnée dans le DMA. Le tableau 2.7 met en
évidence, comme pour les agglomérats de graphite, une vitesse de rotation qui diminue avec I’augmentation
de la taille des particules.

d. A noter que Sorensen (2011) préconise I’emploi du terme « mass—mobility exponent », étant donné que par définition la
dimension fractale lie la masse de I’agglomérat a son diametre de giration et non a son diametre équivalent en mobilité électrique.
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Tableau 2.7 — Vitesses optimales de rotation de I’APM selon le diametre équivalent en mobilité électrique des particules de
PVAc.

Diametre équivalent en mobilité électrique (nm) 35 50 75 100 130 150 200 300

Vitesse de rotation (tr - min™") 8500 8000 6500 4500 4100 3500 3000 2500

Par la suite, cette vitesse angulaire optimale de I’APM est maintenue constante et 1’augmentation
progressive de la tension appliquée permet d’obtenir la figure suivante (ici pour des particules de 100 nm
de diametre équivalent en mobilité électrique). Contrairement aux agglomérats de graphite, 1’évolution de
la concentration en particules de PVAc a la sortie de I’APM en fonction de la tension ne suit pas une loi
normale. Néanmoins, une déconvolution des données obtenues permet de mettre en évidence la présence
de deux pics et donc de deux tensions optimales lors de cette expérience (cf. Figure 2.13).

Ces différents pics, ajustés par des lois normales, sont attribués aux états de charge des particules
sélectionnées dans le DMA. En effet apres passage dans la source de neutralisation, si I’aérosol a une
charge électrique globalement neutre, il est constitué d’'un mélange de particules neutres et chargées:
mono—chargées (n = 1), bi—chargées (n = 2), tri—chargées (n = 3), etc. (cf. Figure 2.6). Le DMA
sélectionnant les particules chargées en fonction de leur mobilité électrique, les particules en sortie de
I’appareil seront majoritairement mono—chargées et de 100 nm de diametre, mais des particules multi-
chargées de méme mobilité électrique et de diametre supérieur peuvent également étre présentes dans cet
aérosol. Ce comportement a également été observé pour des particules de DEHS, par Charvet et al. [124].
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Ficure 2.13 — Concentration en nombre des particules de PVAc de diametre équivalent en mobilité électrique de 100 nm en
fonction de la tension appliquée dans I’ APM.

Pour confirmer 1’hypothése d’une présence de particules multi—chargées, des calculs ont été menés
afin d’obtenir les tensions optimales théoriques (U, r) des particules multi—chargées et les comparer aux
valeurs expérimentales issues de la déconvolution des différents pics. Pour ce faire, nous savons que toutes
les particules quittant le DMA ont la méme mobilité électrique ; propriété qui dépend notamment de la
viscosité du gaz porteur (i), du diametre des particules (d,,) et du facteur de correction de Cunningham

(Cu),

n-e-Cu

7 (2.14)

T3 Mg - d)
Afin de déterminer le diametre des particules de méme mobilité électrique (Z) mais portant plus d’une

charge élémentaire, un calcul par itérations successives a été utilisé. Ainsi, la premiere ligne du tableau 2.8
présente les diametres des particules multi—chargées de PVAc ayant la méme mobilité électrique qu’une
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particule mono—chargée de 100 nm de diametre équivalent en mobilité électrique. Une fois les diametres
des particules mono-, bi-, tri- et quadri—chargées, calculés, nous utilisons la masse volumique du matériau
(ici 1 g - cm™ pour des particules de PVAc) pour déterminer la masse de la particule (cf. troisieme ligne du
tableau 2.8)

n-d

Mag = =" P (2.15)

Ensuite, a partir des valeurs des rayons caractéristiques de I’APM (r., r| et rp), de la vitesse angulaire
obtenue expérimentalement pour les particules de 100 nm de diameétre équivalent en mobilité électrique, de
la masse de I’agglomérat (m, 1) et de son nombre de charges élémentaires, la valeur de la tension optimale
pour les particules multi—chargées peut étre calculée ainsi,

mar 1227 w)* - In (/)
U()pt,T = e (2.16)

Les résultats permettent d’observer que pour les particules de PVAc de 100 nm de diametre équivalent,
les tensions optimales sont respectivement de 18 V, 31 V, 45 V et 60 V pour les particules mono—chargées,
bi—chargées, tri—chargées et quadri—chargées (cf. Tableau 2.8). Ces tensions optimales théoriques sont
relativement proches des valeurs expérimentales obtenues (cf. Figure 2.13) et permettent de valider la
présence de particules bi—chargées.

Tableau 2.8 — Diametre, masse et tension optimale des particules multi—chargées ayant une mobilité électrique identique a une
particule de 100 nm de diametre équivalent en mobilité électrique.

Nombre de charges élémentaires

1 2 3 4
d, (nm) 100,00 151,67 196,48 238,14
Z@um?-s7'- V) 26489,11 26489,11 26489,11 26489,11
mgar (fg) 0,52 1,83 3,97 7,07
Uoprr (V) 17,78 31,03 44,96 60,02
Uoprexp (V) 19,86 32,99 — —

Le léger écart entre valeurs théoriques et expérimentales s’explique par les incertitudes de mesures et
sans doute en partie par I’utilisation de la valeur de la masse volumique du matériau qui, dans le cas des
agglomérats non—sphériques, differe de la masse volumique effective. A noter que des particules tri- voire
quadri—chargées sont sans doute également présentes en sortie d’ APM mais a des concentrations tellement
faibles qu’elles n’apparaissent pas lors du tracé de la concentration en fonction de la tension appliquée
entre les électrodes de I’ APM.

Ce protocole de calculs a été appliqué a I’ensemble des diametres de particules sélectionnés de fagon a
vérifier que la tension optimale déterminée expérimentalement correspond bien au pic des particules mono—
chargées et donc que I’on peut utiliser une valeur de n (nombre de charges élémentaires) égale a 1’unité lors
du calcul de la masse de la particule (cf. Equation 2.12).
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O Particules mono-chargées

O Particules bi-chargées
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Ficure 2.14 — Masse volumique effective en fonction du diametre équivalent en mobilité électrique pour les particules de PVAc.

Apres calculs, les masses volumiques effectives des particules de PVAc (cf. Figure 2.14) obtenues
sont relativement constantes et proches de la valeur de la masse volumique du matériau quel que soit le
diametre de mobilité électrique. Cette observation permet de conclure sur la sphéricité des particules de
PVAc, sphéricité confirmée par des photos prises a I’aide d’un microscope électronique en transmission (cf.
Figure 2.15). De plus, les valeurs théoriques et expérimentales de la tension optimale pour chaque diametre
sont aussi trés similaires, ce qui confirme la sphéricité des agglomérats de PVAc (cf. Tableau 2.8). Ce
cliché permet néanmoins d’observer que les particules de PVAc sont en réalité des agglomérats sphériques,
composés de particules sphériques. Ces particules sphériques étant elles-mémes issus de I’agglomération
de particules primaires sphériques.

50kY  X2,000 10um WD 6.8mm

Ficure 2.15 — Photo au microscope électronique en transmission des agglomérats de polyvinyle acétate.

Du fait de la sphéricité des agglomérats de PVAc, nous nous attendions a des valeurs de la masse
volumique effective inférieures a celles du matériau d’un facteur correspondant a la porosité interne des
agglomérats. Les valeurs de densité effective légerement supérieures a la masse volumique du matériau
peuvent cependant s’expliquer soit par la présence d’impuretés (sels) lors de la préparation de la solution
aqueuse de PVAc, méme si I’eau utilisée pour cet effet est filtrée avant d’&tre utilisée, soit par des impuretés
présentes dans le liquide de PVAc concentré.
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2.2.3 Synthese

Les précédentes expériences réalisées sur le graphite et le PVAc, nous ont permis de mieux caractériser
les aérosols employés lors de cette étude en termes de masse volumique effective. Nous avons pu déterminer
la taille des particules primaires composant les agglomérats des différents aérosols (cf. Tableau 2.9).

Tableau 2.9 — Masse volumique effective (p,), masse volumique du matériau (p,,) et diametres des particules primaires (d,,) des
différents aérosols caractérisés.

Pe (g : Cm_3) Pm (g : Cm_S) dpp (nm)
Graphite pe = 23,547 - 4,10 2,25 93
Polyvinyle acétate pe = 1,27 1,00 —
Cuivre [124] pe = 15,528 - d,08% 8,92 2,0-3,2
Zn/Al [123] po = 48,164 - d; 0% 5,70 9,7

Le diametre équivalent en mobilité électrique est exprimé en nm dans les expressions de la masse
volumique effective.

A noter que pour les particules de cuivre, nous obtenons une gamme de d,,. Ces deux tailles extrémes
correspondent au calcul en considérant respectivement la masse volumique du matériau (Cu) et la masse
volumique de matériau oxydé (Cu,O) (cf. Figure 2.16).

PMatériau

PMatériau oxydé

Points expérimentaux

Masse volumique effective

d d,

PP
(Matériau) (Matériau oxydé)

Diamétre équivalent en mobilité électrique

FIiGURE 2.16 — Schéma de déduction du diametre des particules primaires a partir du la masse volumique du matériau et de la
masse volumique du matériau oxydé.

Ces résultats permettront par la suite la conversion de diamétre aérodynamique en diametre équivalent
en mobilité électrique mais également la conversion de distributions granulométriques en nombre en
distributions granulométriques en masse. A titre d’exemple, la figure 2.17 présente la distribution
granulométrique en nombre obtenue expérimentalement et celles en masse calculées a partir de la masse
volumique effective (p.) et la masse volumique du matériau (p,,) pour les particules issues de fumées de
métallisation.
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Ficure 2.17 — Concentration en nombre et en masse (a partir de la masse volumique du matériau et la masse volumique effective)
selon la taille de particules, pour I’aérosol de Zn/Al.

Nous pouvons observer que les granulométries en masse calculées a partir de p, et p,, sont décalées de
seulement quelques nanometres. Par contre, nous observons un écart de concentration trés important entre
les deux calculs (surestimation de la concentration avec la masse volumique du matériau) d’ou I’intérét de
connaitre la masse volumique effective (cf. Tableau 2.10).

Tableau 2.10 — Diametre modal et concentration totale des aérosols, en nombre et en masse (calculées a partir de la masse
volumique effective (p,.) et la masse volumique du matériau (p,,)).

En nombre En masse (p,) En masse (p,,)
Type d’aérosol Aodal Concentration dmoda  Concentration dmosar Concentration
(nm)  (particules - cm™) (nm) (ug - cm™) (nm) (ng - cm™)
Graphite 91,4 2,9 10° 1358 34107 162.5 6,0-1073
Polyvinyle acétate 56,4 3,1-10° 111,9 1,3-10°¢ 109,1 7,6 1077
Cuivre 8,2 1,2-10° 8,8 1,3-10°¢ 11,8 5,5-107°
Zn/Al 82,8 1,0-108 101,1 2,8-1072 111,9 2,8-107!

2.3 Charge électrique des particules

La charge électrique d’un aérosol, a beaucoup d’influence sur la mobilité des particules
comparativement aux autres propriétés de transport (gravité, diffusion, gradient thermique). Pour les
particules fortement chargées, la force électrostatique peut étre jusqu’a mille fois plus importante que la
force de gravité [13]. Par conséquent, il est nécessaire de connaitre la charge des particules d’un aérosol
pour pouvoir déterminer son comportement lors de sa collecte, de son transport ou de son dépot.

Les forces électrostatiques interviennent notamment dans la capture des particules lorsque celles—ci
posseédent une charge électrique opposée a leur collecteur. Ce mécanisme permet d’augmenter notablement
Pefficacité de filtration des particules qui ne sont pas capturées par les autres mécanismes de collecte
(diffusion brownienne, interception directe, impaction inertielle).
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Certaines méthodes de dépoussiérage ont ainsi été développées en s’appuyant sur cette propriété.
De nombreux auteurs ont notamment étudié la collecte des particules par des filtres a fibres (électret) a
travers des études paramétriques [46, 130-135] Kirsch [131]. L’électrofiltration granulaire a également été
investiguée tant au niveau théorique entre autres par Kallio et al. [136] et Shapiro et al. [134, 137] qu’au
niveau expérimental. Ces études ont notamment étudié 1’influence de la charge du lit granulaire (Baker et
al. [138]) ou I'influence de la charge des particules (Bémer et al. [139]). Parallelement, les performances
des précipitateurs électrostatiques ont également été analysées, de facon théorique (Ylatalo et al. [140])
mais également expérimentale [141-145].

Puisque la charge des particules est une propriété qui peut avoir une influence sur I’efficacité de collecte
de nombreuses techniques de dépoussiérage, il est impératif de déterminer si ce parametre peut avoir une
influence sur I’efficacité de séparation de notre colonne a bulles. Deux méthodes permettant de déterminer
le nombre de charges élémentaires par particule, une méthode développée par Brown [146], et une autre
dérivée des travaux d’Ouf et Sillon [147], seront décrites et appliquées a nos aérosols de PVAc, cuivre et
graphite.

2.3.1 Détermination de la charge électrique des aérosols nanométriques

Le banc d’expériences LOCAN (Loi de Charge des Aérosols Nanométriques) (Figure 2.18) employé
pour déterminer le nombre de charges élémentaires des particules d’un aérosol est composé de trois parties.
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Ficure 2.18 — Schéma du montage expérimental pour déterminer la loi de charge d’un aérosol.

L’aérosol généré est dirigé vers la zone de précipitation, ou les particules sont préalablement
neutralisées ou chargées (positivement ou négativement) par un générateur d’ions bipolaires a effet corona
(Topas EAN 581). Suite a cette étape, les particules pénetrent dans un précipitateur électrostatique connecté
a une alimentation haute tension continue, stabilisée, positive et ajustable entre O et 7,5 kV. Ce précipitateur
électrostatique, fabriqué au laboratoire, est constitué de deux électrodes cylindriques coaxiales. Le diametre
dy de I'électrode interne et d» de 1’électrode externe sont respectivement de 1,5 et 3,5 cm, alors que la
longueur L du précipitateur est égale a 27 cm (cf. Figure 2.19).
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Ficure 2.19 — Principe de fonctionnement du précipitateur électrostatique.

Un précipitateur électrostatique utilise la capacité qu’a une particule a se déplacer dans un champ
électrique pour la collecter. Les deux étapes clés sont dans un premier temps, la charge de 1’aérosol (a
I’aide du Topas EAN 581) puis dans un second temps sa soumission a un champ électrique. Ainsi, seules
les particules dont la mobilité électrique est inférieure a une mobilité critique ne seront pas collectées et
sortiront du précipitateur [77].

Apres passage dans le précipitateur, les particules non retenues entrent dans la zone de caractérisation
ou elles sont échantillonnées et analysées au moyen:

— d’un électrometre TSI 3068B qui mesure la charge globale de 1’aérosol,

— d’un compteur optique (COP) (PMS LASAIR 1001 ou 310), couplé a deux diluteurs, (PALAS VKL
10) qui permet de déterminer la concentration en nombre selon le diametre optique des particules,
d’un impacteur électrique en cascade a basse pression (ELPI, Electrical Low Pressure Impactor
Dekati®) qui mesure un signal électrique directement proportionnel a la concentration en nombre,
selon le diametre aérodynamique des particules,
d’un analyseur de mobilité¢ électrique FMPS 3091 qui fournit la concentration numérique des
particules selon leur diametre équivalent en mobilité électrique.

Le débit traversant le précipitateur est mesuré par un débitmetre massique (Brooks Instruments, 0 —
50 L - min~!) placé a la sortie. Les principes de fonctionnement des instruments sont décrits en détail dans
I’annexe B.

2.3.2 Protocole expérimental pour la mesure de la loi de charge des particules

Les valeurs de concentration numérique des particules a ’entrée (Cgmon) €t a la sortie (Cgygr) du
précipitateur sont nécessaires pour déterminer la pénétration (P) des particules qui est définie comme
le rapport entre la concentration en nombre de particules a la sortie du précipitateur sur celle mesurée
a entrée. La pénétration correspond donc a la fraction de particules qui n’ont pas été retenues par le
précipitateur 2 une tension donnée (cf. Equation 2.17).

p - Caa (2.17)

Camont
Le COP et le FMPS sont utilisés en parallele pour connaitre la distribution granulométrique des
particules a I’aval du précipitateur a une tension donnée. La concentration des particules en amont n’est
pas mesurée directement, mais considérée comme égale a la valeur mesurée en aval pour une tension
nulle appliquée au précipitateur. Cette méthode de détermination de la concentration en amont permet de
s’affranchir d’éventuels dépdts de particules par diffusion a I’intérieur du précipitateur, dépdts qui pourraient
étre a ’origine de biais lors du calcul de la pénétration. Le nombre de charges élémentaires d’une particule
(n), est calculé a partir de I’équation 2.18 [12], qui est fonction de la viscosité dynamique de I’air (u,),
du diametre de particules (d,), de la mobilité €lectrique critique (Z.), de la charge élémentaire (e) et du
coefficient de Cunningham (Cu).

3omepg-d,-Ze

- e-Cu

n

(2.18)
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La mobilité électrique critique des particules, Z., sera déterminée grice a 1’équation 2.19 [148], laquelle
dépend du débit d’air (Q), des parametres du précipitateur (diametres et longueur) et de la tension critique

des particules (U,).

0 d,
Ze=—————1In|[— 2.1

27-L U, n(dl) (2.19)

La tension critique peut étre déduite de la courbe de pénétration des particules en fonction de la
tension. Brown (1997) [146] décrit deux méthodes pour déterminer la tension critique, c’est a dire la
tension a laquelle une particule d’une mobilité électrique donnée précipitera. Pour cela il a considéré un
précipitateur constitué de plaques paralleles dans lequel entre un débit d’air chargé de particules. Sous
I’hypothese d’un régime laminaire entre les plaques et d’une distribution uniforme des particules a I’entrée
du précipitateur, une particule chargée suivra une trajectoire donnée en fonction de sa mobilité électrique Z.
Ainsi, la pénétration des particules de 1’aérosol est considérée comme une fonction de la mobilité électrique
et les particules, quel que soit le signe de leur charge, seront collectées en fonction de la valeur absolue
de leur mobilité électrique. Seulement les particules neutres (i.e. possédant une mobilité électrique nulle)
traverseront le dispositif avec une efficacité de 100 %. Ainsi, Brown a proposé les méthodes suivantes,

1. Méthode de la mobilité électrique moyenne: la tension critique, U,1, est donnée par 1’intersection
entre ’axe des abscisses et la droite tangente a la pénétration a I’origine (tension appliquée égale a
z€ro). Cette valeur correspond a la tension a laquelle une particule de mobilité électrique moyenne
serait collectée dans le précipitateur.

2. Méthode de la mobilité électrique médiane: la tension critique, U,,, correspond a la valeur de la
tension définie a partir de la tangente a la courbe de pénétration dont I’intersection avec 1’axe des
ordonnées se situe a 50 %, ce qui correspond a la tension a laquelle une particule avec la mobilité
électrique médiane précipite. La valeur obtenue peut étre supérieure ou inférieure a la moyenne, en
fonction de la forme de la distribution.

Pénétration

|
|
|
0 Uel Ue2

Tension

Ficure 2.20 — Schéma des méthodes d’obtention de la valeur de la tension critique, U,.

La figure 2.20 illustre les deux méthodes de détermination de la tension critique. Dans cette étude,
seule la méthode de la mobilité électrique moyenne sera utilisée car la déduction d’U,, est sujette & une
trop grande imprécision compte tenu des incertitudes des mesures. Ce protocole sera par la suite nommé
méthode de la tension critique.
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Cette loi de charge obtenue a 1’aide du précipitateur sera comparée a celle dérivée de la méthode basée
sur ’emploi d’un ELPI (Ouf et Sillon (2009)) [147]. Le banc d’expériences se réduit alors aux zones de
génération et de caractérisation. Les aérosols générés sont mesurés deux fois par I’ELPI selon le protocole
suivant:

1. Chargeur a effet corona activé:
Le chargeur corona de I’ELPI va amener les particules a un état de charge connu avant qu’elles
ne pénetrent dans la zone d’impaction. Les particules sont collectées sur les diftérents étages
de I'impacteur en fonction de leur diametre aérodynamique, et le courant généré par 1’ensemble
des particules collectées sur chaque étage d’impaction est mesuré. Ce courant étant proportionnel
au nombre de particules collectées par impaction, nous obtenons la concentration en nombre de
particules selon leur diametre aérodynamique (Cgrpy).

Nombre de particules (2.20)

C =
ELPI= Nolume d’échantillonnage

2. Chargeur a effet corona éteint:
Les particules, avec leur état de charge naturelle, sont collectées sur chaque étage de I’ELPI. Les
valeurs de courant mesuré (I/grpy) sur chaque étage sont donc lies directement a la charge des

particules.
Charge électrique de particules

Igrpr = (2.21)

Temps

A partir de ces deux informations nous pouvons déduire le nombre de charges élémentaires par particule
(nELplpm). En effet, le débit de charge électrique des particules est li€é directement au nombre de charges
élémentaires (ngrpr) et a la charge élémentaire (e), ainsi,

n - e
IeLpr = —f;’zps (2.22)

Le débit d’échantillonnage de I’ELPI (Qg;p;) équivaut au volume d’échantillonnage qui traverse les
étages de I’'impacteur en fonction du temps.

Volume d’échantillonnage

QkLpr = T (2.23)
emps

En injectant les équations 2.20 et 2.23 dans I’expression 2.22, Ig; p; s’ écrit comme suit,

1o _ MELPI€: Okrpr - CELPI (2.24)
ELPI'= "Nombre de particules )

Finalement, nous obtenons une expression nous permettant de déterminer le nombre de charge
élémentaires par particule,

NELPI 3 Igipr
Nombre de particules e - Qgrpr - Cerpr

NELPLyy = (2.25)
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2.3.3 Résultats et discussion

Auparavant, des techniques de dépoussiérage ont montré que la charge des particules peut avoir une
influence trés importante sur I’efficacité de collecte, alors nous nous sommes intéressés a déterminer la
charge des particules soumise a une charge électrique trés importante, afin d’évaluer une possible influence
sur la collecte de particules par une colonne a bulles.

Les lois de charge des aérosols de PVAc, de cuivre et de graphite ont été déterminées dans deux
conditions; d’une part, pour les particules a leur charge naturelle et d’autre part aprés exposition de
I’aérosol a un environnement chargé en ions positifs (intensité maximale de 40 fA sur le neutraliseur
Topas EAN 581). La charge globale de I’aérosol, mesurée grace a 1’électrometre dans les deux conditions
expérimentales, donne des valeurs de —460fA et de +670 fA pour respectivement les particules
naturellement chargées et soumises a un environnement riche en ions positifs.

Au cours des expériences, nous faisons varier la tension appliquée dans le précipitateur électrostatique
et relevons, grice au compteur optique, la concentration fractionnelle de particules (en nombre), notée C; ;
avec i chaque diametre de particule et j chaque tension appliquée. La figure 2.21(a) illustre les paliers de
concentration obtenus pour les particules de PVAc soumises a un environnement chargé en ions positifs. De
facon a ne pas surcharger le graphique, seuls trois diametres de particules de PVAc (300, 500 et 700 nm)
ont été représentés.

® d,=300nm

® d,=500nm

1000 |

Pénétration de particules

d,=300nm |
d,=500nm |.._..

Concentration de particules (particules - cm™)
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Ficure 2.21 — Variation de (a) la concentration et de (b) la pénétration des particules selon la tension dans le précipitateur
électrostatique.

Le premier palier de concentration (C;p) correspond a la totalité des particules de diametre d), qui
sort du précipitateur (i.e. a I’aérosol initial amputé des éventuelles pertes diffusionnelles). Les valeurs
de concentration des autres paliers correspondent quant a elles a la quantité de particules non retenues
dans I’appareil a la tension appliquée. A partir de ces valeurs de concentrations, nous pouvons calculer la
pénétration fractionnelle des particules, selon la tension appliquée dans le précipitateur électrostatique (cf.
Equation 2.26 et Figure 2.21(b)).

Pj=—t (2.26)
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Pour chaque taille de particule, une diminution de la concentration particulaire et par conséquent de
la pénétration est mise en évidence lors de 1’augmentation de la tension appliquée au précipitateur. Cela
signifie que les particules d’une taille considérée ne posseédent pas toute le méme état de charge et que
certaines, faiblement chargées, ne sont retenues qu’en présence d’une forte tension électrique. La tension
maximale applicable, sans formation d’arcs électriques, étant de 7,5 kV, nous émettons 1’hypothese que les
particules non collectées dans le précipitateur a cette tension ne portent pas de charge électrique. Ainsi,
les valeurs de pénétration pour la tension égale a 7,5 kV pour chaque diametre de particules constituent la
fraction de particules neutres (FN; = P;75) (cf. Figure 2.22).

100

Fraction neutre (%)

100 1000 10*

Diameétre de particules (nm)

Ficure 2.22 — Fraction de particules neutres pour 1’aérosol de PVAc chargé.

Nous pouvons observer que la fraction de particules neutres augmente avec la diminution de leur taille,
ce qui s’explique par la diminution de la surface des particules. En effet, il existe une charge électrique
maximale pouvant étre acquise par une particule correspondant a un nombre de charges élémentaires
compris entre 1 - 10° et 5 - 10° pour une particule de 1 um. Cette charge limite dépend de la taille et de la
morphologie de la particule (agglomérats), de sa nature liquide ou solide, de sa polarisabilité [12, 147].
La tendance observée, a savoir une diminution de la fraction de particules neutres avec la taille, est
donc similaire a celle de la figure 2.6, qui montre la fraction de particules chargées selon leur diametre
a I’équilibre de Boltzmann. A partir des évolutions de la pénétration en fonction de la tension (cf.
Figure 2.21(b)), nous pouvons appliquer la méthode de la mobilité électrique moyenne développée par
Brown [146] pour obtenir la valeur de la tension critique (U.), laquelle est utile pour déterminer le nombre
de charges élémentaires par particule (1) (cf. Equations 2.18 et 2.19).

Les résultats obtenus pour les particules de PVAc préalablement chargées positivement (cf. Figure
2.23) montrent que la charge des particules augmente avec le diametre. Cette évolution était attendue dans
la mesure ol la surface de contact entre particules et ions est plus importante pour les particules les plus
volumineuses. Par ailleurs, cette loi de charge des particules de PVAc obtenue a I’aide du COP (méthode
de la tension critique) a été comparée a la loi de charge obtenue par le biais de I’ELPI (méthode ELPI).
Nous observons que, dans I'intervalle des diametres commun aux deux appareils, le nombre de charges
élémentaires par particule est trés similaire ce qui permet de valider notre protocole de mesure. Cette
comparaison entre les deux lois de charge, I’'une exprimée en fonction d’un diametre optique et la seconde
en fonction d’un diametre aérodynamique, est ici rendue possible par le fait que les particules de PVAc sont
quasi-sphériques et de densité proche de 1’unité.
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Ficure 2.23 — Nombre de charges élémentaires par particule selon la méthode de la tension critique et la méthode ELPI.

Les figures précédentes illustrent, pas—a—pas, le protocole de mesure (méthode de la tension critique)
employé pour la détermination de la loi de charge d’un aérosol de PVAc chargé positivement. Cette méme
procédure, validée par la méthode mettant en ceuvre I’ELPI, a pu étre appliquée aux trois aérosols modeles
(graphite, cuivre et PVAc) a leur charge naturelle et apres les avoir soumis a un environnement chargé d’ions
positifs. La figure 2.24 présente la distribution du nombre de charges élémentaires par particule pour ces
trois aérosols et dans les deux conditions de charge.

< FMPS »<«— COP —>

1000

100

PVAc (chargé)

Nombre de charges élémentaires

®  PVAc (naturel)
0,1
m  Carbone (chargé)
®  (Carbone (naturel)
0,01 . ,
®  Cuivre (chargé)
R R R R - ®  Cuivre (naturel)
0,001 HE R HE R i

1 10 100 1000 10*

Diamétre de particules (nm)

Ficure 2.24 — Nombre de charges élémentaires pour les aérosols de cuivre, graphite et PVAc, chargés et avec leur charge
naturelle.

A partir de ces résultats, nous observons que le nombre de charges élémentaires est proportionnel au
diametre des particules et est d’autant plus important que 1’aérosol est soumis a une charge importante.
Cette courbe permet de connaitre les valeurs des constantes pour la loi de charge de chaque 1’aérosol a

chaque condition opératoire.
n =exp(b) - dy 2.27)
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Avec b I’ordonnée a I’origine, m la pente de la droite et d, le diametre optique (COP) ou équivalent
en mobilité électrique (FMPS) des particules en nanometres. De plus, la charge moyenne par particule de
I’aérosol (n) peut étre déterminée par:

26 (Cch; - ny)
— =
7= S (2.28)
i=0

Avec Cch; la concentration fractionnelle de particules chargées, déterminée a partir de la concentration

fractionnelle a 0 kV et la fraction de particules neutres,

Cch; = Cch;p- (1 = FN;) (2.29)

Le tableau 2.11 récapitule les valeurs de la charge élémentaire moyenne et la loi de charge pour chaque
aérosol dans son état de charge naturelle et aprés avoir été exposé a un environnement chargé en ions
positifs. Il est important de noter que pour 1’aérosol composé de particules issues de fumées de métallisation,
I’expérience de détermination du nombre de charges élémentaires n’a pas pu étre réalisée de par la difficulté
de mise en place du protocole opératoire sur le banc de métallisation de I’INRS.

Tableau 2.11 — Récapitulatif des états de charges des différents aérosols modeles.

. Nombre moyen de charges
Loi de charge

Type d’aérosol élémentaires de 1’aérosol
Charge naturelle Charge positive Charge naturelle  Charge positive
Cuivre n=03-10"%-d;* n=9-10"*- &> 0,02 0,04
Polyvinyle acétate n=7-10"%-d55  n=10-10"*-dz), 59,07 126,57
Graphite n=192-10"-d  n=147-10"*-d,2° 1,76 2,78

Le diametre équivalent en mobilité électrique est exprimé en nm dans les expressions de la loi de
charge électrique.

En conclusion, I’établissement des lois de charge de ces aérosols nous sera utile pour par la suite évaluer
I’effet des charges des particules sur les performances des systemes de collecte par voie humide.

2.4 Nombre de charges élémentaires par particule primaire

Par ailleurs, pour les aérosols dont nous possédons la loi de charge et la masse volumique effective,
nous pouvons déterminer le nombre de charges €élémentaires par particule primaire (7,,) constituant
I’agglomérat. En effet, la masse de 1’agglomérat d’une taille donnée correspondant a la masse de 1’ensemble
des particules primaires, il est possible de calculer le nombre de particules primaires par agglomérat:

mg = Npp - my, (2.30)
Or, dans le cas de I’aérosol de graphite,

po-n-dd,  (23.547-d,0%%) 143,
my = =——" = . (2.31)
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Soit,
(23,547 - dys**)
Npp = o (2.32)
Pgraphite * App

Ainsi nous avons calculé le nombre de particules primaires pour 1’aérosol composé de particules de
cuivre et de graphite et avons comparé les résultats aux valeurs obtenues a partir des équations de la
littérature développées par Lall et Friedlander (2006) et Sorensen (2011). La figure 2.25 permet d’observer
une bonne correspondance entre les valeurs du nombre de particules primaires par agglomérat, calculé a
partir de la masse volumique effective obtenue expérimentalement, et les corrélations proposées par Lall et
Friedlander et Sorensen [129, 149].
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Ficure 2.25 — Diagramme de parité entre le nombre de particules primaires déterminé expérimentalement et a travers les relations
de Lall et Sorensen pour les aérosols de (a) cuivre et (b) graphite.

La relation 2.33 développée par Lall et Friedlander (2006) [149] définie le nombre de particules
primaires présentes dans un agglomérat comme une fonction du diametre de mobilité électrique, du
coefficient de Cunningham et de la force de trainée (adimensionnelle) de 1’agglomérat (d,;;., Cu(d,.) et
c* respectivement). Ainsi que du libre parcours moyen du gaz (A1) et du diameétre des particules primaires
(dpp), comme suit,

dne 3.7
Culdne) -2,

Npp = (2.33)

La deuxieme expression utilisée (cf. Equation 2.34 a été développée par Sorensen (2011) [129].
L’auteur exprime le nombre de particules primaires d’un agglomérat, comme une fonction du diametre
de mobilité €lectrique (dy.), du diametre des particules primaires (d,,,) et d’une constante (x), laquelle peut
prendre des valeurs entre 0,46 et 0,56 selon le régime des particules (Knu),

B e v
Npp - dpp . 10(=2-x+0,92)

(2.34)
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A savoir que pour réaliser ces calculs nous avons pris une valeur de ¢* égale a 9,17 typique des
agglomérats avec orientation aléatoire, et une valeur de x égale a 0,51 afin de trouver le nombre moyen de
particules primaires présentes dans 1’agglomérat.

De plus, a partir de la loi de charge du graphite et de I’équation 2.35, il vient :

n — —
Nepp = ]\’_ =8,154-10 4 * Pgraphite * d;’;p : dm(e),858 (235)
pp

La figure 2.26 présente le nombre de charges élémentaires par particule primaire selon le diameétre
équivalent en mobilité électrique des particules de graphite et de cuivre.
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FiGure 2.26 — Nombre de charges élémentaires par particule primaire selon le diametre équivalent en mobilité électrique des
particules de graphite (a) et de cuivre (b)

Nous pourrions attendre un nombre de charges élémentaires par particule primaire constant quel
que soit le diametre des agglomérats. Néanmoins, la figure montre une diminution exponentielle de ce
parametre avec 1’augmentation du diameétre, ce qui signifie que la charge globale de I’agglomérat est
inférieure a la somme des charges des particules primaires qui le composent. Ce phénoméne pourrait
s’expliquer par la présence de charge uniquement sur la surface de 1’enveloppe des agglomérats. En
considérant que les particules primaires ne peuvent pas porter plus d’une charge étant donné leur taille,
nous pouvons calculer le nombre de particules primaires qui doivent porter une charge de facon a obtenir la
méme valeur que la charge totale de 1I’agglomérat. La figure 2.27 donne une idée du nombre de particules
primaires sur 1’enveloppe de 1’agglomérat et donc de sa forme.

Nous pouvons observer une augmentation du nombre de particules primaires portant une charge
¢lémentaire e avec I’augmentation de la taille de I’agglomérat (augmentation du N,). Ce que signifie
une augmentation de la charge globale de 1’agglomérat avec 1’augmentation de son diametre et cela est en
accord avec les données obtenues lors des expériences.
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Ficure 2.27 — Nombre de charges élémentaires par particule primaire selon le nombre de particules primaires composant une
particule agglomérée de graphite avec sa charge naturelle.

2.5 Conclusion

L’objectif de ce chapitre était de caractériser les aérosols qui seront utilisés pour étudier les
performances de collecte d’une colonne a bulles. Au travers des expériences pour la détermination de la
masse volumique effective des particules, nous avons notamment vu que les agglomérats de PVAc sont

plutdt sphériques et compacts, ce qui veut dire que la masse volumique effective est tres proche de la masse
volumique du matériau. Tandis que pour les aérosols de Cu, C et Zn/Al, la masse volumique effective est
fonction du diametre des agglomérats et est d’autant plus faible que celui—ci est important. Par ailleurs, la
détermination des états de charge des aérosols modeles (Cu, C et PVAc) a mis en évidence que le nombre de
charges par particule est lié non seulement a leur taille mais aussi a leur nature. Ainsi, un aérosol de cuivre
présente une charge électrique plus faible que 1’aérosol de graphite et celle de ce dernier est inférieure a la
loi de charge des particules de PVAc (cf. Tableau 2.12).

Tableau 2.12 — Caractéristiques des aérosols employés au cours de cette étude.

Diameétre des

Loi de charge

Type d’aérosol 1\(/:1(;?; i\;‘z::iev:(;lu.nzgie) particules (charge

g primaires (nm) naturelle)
Cuivre 8,2 pe = 15,528 - d;08% 2,0-3,2 n=0,3-10"% &%
Graphite 56,4 pe = 23,547 - d, 192 9,3 n=192-10"-d%%
Polyvinyle acétate 91,4 pe = 1,27 — n=7-10"-d:%
Alliage Zn/Al 82,8 po = 48,164 - d; 0% 9,7 —







CHAPITRE 3

Performances d’une colonne a bulles

L’objectif de ce chapitre est d’examiner les potentialités offertes par des procédés de séparation des
particules autres que les médias fibreux pour I’épuration des fumées de métallisation. Dans cette optique, les
colonnes a bulles pourraient s’ avérer une alternative crédible aux filtres a fibres de par leur fonctionnement a
perte de charge constante. Les avantages offerts par les colonnes a bulles sont la faible exigence d’entretien
due a une construction simple et les faibles cofits initiaux d’installation. Par ailleurs, I’absence de remise
en suspension de particules, puisque la collecte des particules ultrafines se fait en phase liquide, limite le
risque d’inhalation des nanoparticules par les opérateurs lors des phases d’entretien et de maintenance.

Le banc d’optimisation de la collecte et épuration des aérosols nanométriques (banc OCEAN) servira
a déterminer les performances d’une colonne a bulles pour la filtration de nanoparticules sous I’influence
des parametres opératoires tels que le type de distributeur de gaz, la nature du liquide de piégeage, la charge
électrique des particules, la hauteur du liquide de collecte et le débit d’air a I’entrée de la colonne a bulles.

Nous comparerons ensuite nos résultats expérimentaux a un modele théorique de collecte des particules
par voie liquide. Cela va nous permettre de connaitre le ou les parametres clés a modifier afin d’obtenir
une efficacité de collecte de nanoparticules proche de celle des médias fibreux. Enfin, nous chercherons a
déterminer les performances de la colonne a bulles au cours du temps.

3.1 Les colonnes a bulles

Les colonnes a bulles sont des dispositifs dans lesquels un gaz entre en contact avec un liquide sous
forme de bulles. L’ objectif peut €tre simplement de mélanger la phase liquide, mais aussi de transférer une
ou des substances d’une phase a I’autre (absorption avec ou sans réaction chimique). Usuellement, le gaz
est dispersé afin de créer de fines bulles distribuées de facon uniforme sur la section de la colonne afin de
maximiser le transfert de matieére. De plus, la formation de petites bulles est souhaitable afin de limiter leur
coalescence et ainsi favoriser un régime de bullage homogene.
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Ficure 3.1 — Distributeurs de gaz: (a) Tube immergé. (b) Plaque perforée. (c) Tube perforé. (d) Plaque poreuse. [150]

Dans la plupart des cas, les bulles d’air sont générées a 1’aide d’une plaque perforée, d’un tube perforé
ou d’un fritté. La figure 3.1 montre les formes typiques de ces distributeurs des gaz. Le plus simple de ces
dispositifs, le tube immergé (cf. Figure 3.1(a)), ne donne une distribution homogene des bulles dans toute
la section de la colonne qu’a partir d’une certaine distance du distributeur. Les plaques (cf. Figure 3.1(b))
et les tubes perforés (cf. Figure 3.1(c)) sont les plus performants, mais ces deux dispositifs ont besoin d’un
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débit d’air minimum afin d’obtenir un bullage homogene et éviter I’entrée du liquide dans le distributeur
de gaz. Quant aux plaques poreuses ou frittés (cf. Figure 3.1(d)), elles génerent des bulles tres fines mais
présentent un risque d’encrassement en présence de particules dans le gaz, et ce type de dispositif est tres
rarement utilisé dans des systémes a grande échelle [150].

Selon les conditions opératoires (vitesse superficielle du gaz et efficacité du distributeur), les propriétés
physiques du milieu et le diametre de la colonne, le gaz traverse la colonne sous forme de bulles (régime
bullaire) ou de bouchons (régime a bouchons). Le régime a bulles est lui-méme décomposé en deux, voire
trois régimes hydrodynamiques nettement différents: le régime homogene et le régime hétérogene. Ces deux
régimes sont séparés par un régime de transition (cf. Figure 3.2 [6, 150-152]).
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Ficure 3.2 — Régimes hydrodynamiques des colonnes a bulles (milieux peu visqueux) [6, 150-152].

L’écoulement homogene apparait lorsque le gaz traverse la colonne sous forme de fines bulles,
avec un minimum de coalescence. La montée des bulles, assimilables a des spheres de un a quelques
millimetres de diametre, se fait a peu pres uniformément. Les bulles montent les unes derrieres les
autres, en chapelets verticaux dans toute la masse de liquide expansé, sans se rattraper et sans former
de paquets. Au contraire, dans le cas d’un écoulement hétérogene, des bulles plus grosses, de forme
irréguliere, se forment peu apres la sortie du distributeur. Elles montent de maniere turbulente et chaotique
en coalescant et en se fragmentant fréquemment pour donner naissance a deux populations de bulles
de diametres nettement différents: environ 5 mm pour les petites, et 50 mm pour les grosses [153-155];
leur vitesse peut facilement dépasser 0,5 m-s~! pour des vitesses superficielles du gaz supérieures a
0,06 m - s~'. Ces bulles provoquent une turbulence globale du milieu beaucoup plus forte et induisent
une homogénéisation efficace de la phase liquide. Le régime a bouchons correspond a la montée assez
réguliere de bouchons de gaz plus ou moins volumineux mais de diametre proche de celui de la colonne. Le
liquide monte, partiellement entrainé dans le sillage de ces poches de gaz, puis redescend le long des parois.

Ces régimes dépendent essentiellement de la nature du milieu, du débit et de la densité du gaz (donc
de la pression), ainsi que du diametre de la colonne. Le débit volumique du gaz (Q,) qui passe a travers la
section de la colonne (Q) constitue la vitesse superficielle du gaz (u,e). Le régime homogene est favorisé
par des vitesses superficielles de gaz faibles (u,, < 0,02 a 0,04 m - s™!) et un distributeur de type fritté
ou poreux. Le régime hétérogeéne apparait dans la plupart des liquides peu visqueux au-dela d’une vitesse
superficielle de gaz, ugz, de 0,03 a 0,05 m- s~! (respectivement pour un tube perforé ou pour un fritté).
Dans les solutions visqueuses, le régime est trés rapidement hétérogene [156]. Le régime a bouchons n’est
observé que dans les colonnes de diametre limité (inférieur a 0,10 — 0,20 m) traversées par des vitesses
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de gaz allant de 0,07 2 0,15 m-s~! avec des solutions peu visqueuses et 0,03 m-s~! pour des solutions
visqueuses; la hauteur de la colonne favorise ce phénomene. Le régime de bullage va influencer le diametre
des bulles qui a la fois est une fonction des propriétés du barboteur et du liquide de collecte. Le tableau 3.1
présente différentes corrélations de la littérature pour le calcul du diametre des bulles a partir du diametre
des orifices, et des propriétés du liquide de collecte.

Tableau 3.1 — Corrélations pour le calcul du diametre des bulles.

Auteurs Corrélation Gamme de validité
6. 0% I o =0072N-m!
Van Krevelen et Hoftijzer [157] dy=|1,722- <0y u,=1Pa-s
- g3/5 d, < 0,006 m
ol pr =810 - 1000 kg - m™>
. . 6-0,°| o =0,027-0073N-m™"
D hiiler [1 — °
avidson et Schiiler [158] d, =|1,378 - ﬂ. g% uz = 0,00099 — 0,001 Pa s
d, = 0,001 — 0,003 m
ol p1‘=710—1100kg-m‘3
. . 6-0,° o =0,037-008N-m!
Davidson et Harrison [159] d,=]1,138- . 42 = 0,0001 — 0,001 Pa - s
n-gh
d, = 0,0015 - 0,003 m
. 6 Qﬁ/ﬁ s
E’gg;’rs et Davidson dy = (1,09 : ;’ﬁ) Fluides de faible viscosité
m-gk

Kumar et Kuloor [161]

Akita et Yoshida [162]

Gaddis et Vogelpohl [163]

Winterson [164]

6-0%)"
dy = (0,976 - ——
x-g%

1 _3 3
dy 26 d:-g-pr o g-d " Usg .
a7 o ' v ' Ve d.

4 4
(6~d,,-a-] s (81~UL~QU) (135-Q§] /5]
+ + R
PL-8 n-g 4-m°-¢

dy, =0,04-d,

dy =

Iy

pr =700 - 1300 kg - m~>

o =0,0018-0,09N-m™!

e = 0,0008 — 0,001 Pa-s
d, = 0,0011 - 0,003 m

o =998 — 1500 kg - m™>

o =0,05-0,08N-m!

ur = 0,001 —0,522 Pa - s
d, = 0,001 — 0,006 m

pr =1000 - 1320 kg - m™3
0 =0,06-0,08N-m!
ur=0,001-1Pa-s
d, = 0,0002 - 0,006 m

Fluides de faible viscosité

Sous conditions de régime de bullage homogene, les bulles sont de taille et forme quasi-uniformes, et
distribuées de fagcon homogene sur toute la section de la colonne. Leur vitesse ascensionnelle peut varier
entre 3 et 22 cm - s~! [165, 166]. Quand le régime de bullage change, des bulles plus grandes se forment
et/ou un phénomene de coagulation de bulles se produit en plus des petites bulles déja présentes dans la
colonne. La vitesse ascensionnelle de ces nouvelles bulles est nettement supérieure a celle des petites bulles

et peut atteindre des valeurs de I’ordre de 2 m - s7!.
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Zehner et Kraume [150] ont déterminé la vitesse ascensionnelle des bulles dans un systéme eau — air,
pour une colonne a bulles de 0,44 m de diametre, 5 m de hauteur, et une plaque perforée avec une taille des
orifices de 3 mm de diametre comme distributeur des gaz. La figure 3.3 illustre les valeurs obtenues pour la
vitesse ascensionnelle des bulles en fonction de la vitesse superficielle du gaz. Les auteurs ont observé que
les bulles de taille importante ont une vitesse ascensionnelle au minimum quatre fois supérieure a celle des
plus petites. De plus, les bulles les plus fines ont une vitesse ascensionnelle quasi constante pour les débits
d’air compris entre 1,5 et 150 L - s~ [150].
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Ficure 3.3 — Vitesse ascensionnelle des bulles dans un systéme eau—air.

La vitesse ascensionnelle augmente avec dj, pour les bulles fines (d, < 1,5 mm), et I’équation d’ Allen
[83] validée par les résultats obtenus par Haberman et Monton [167] et Motarjemi et Jameson [168] est

recommandée dans ce cas: 1
313
PL 8" db )
up = | ——— 3.1
b ( 64 11 ] (3.1
La vitesse ascensionnelle d’une bulle de grand diametre passe par un minimum autour de d, = 7 mm

dans un fluide de faible viscosité. La vitesse ascensionnelle dans 1’eau et d’autres fluides de faible viscosité
pour des diametres des bulles compris entre 0,2 et 8 cm est décrite par Mendelson [169]:

1
2.0 dyp-g)\?
= 3.2
up (db'PL+ 2) (3.2)

Il existe aussi la relation de Davies et Taylor [170], considérant les bulles sphériques avec une vitesse
ascensionnelle fonction de leur volume:

~2.4 ”'dzé 33
Mb—, * 6 ()

De plus, pour obtenir un régime de bullage homogene, le distributeur doit créer une perte de charge
suffisante pour que le gaz se répartisse correctement sur toute la section de la colonne. La puissance
dissipée constitue un critere de comparaison entre les différents épurateurs [171].
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Dans le cas des distributeurs de gaz, la puissance dissipée peut étre liée a la perte de charge totale
comme suit,
PB AP (pg g h) + APdist
[ A A

3.4

Avec, Pp la puissance dissipée (W), Q, le débit de gaz (m? - s71), g 'accélération de la gravité
(m - s72), h la hauteur du liquide dans la colonne (m), V. le volume du liquide dans la colonne (md), pr la
masse volumique du liquide (kg - m™3), AP la perte de charge totale (Pa) et APy la perte de charge liée au
distributeur de gaz (Pa).

La perte de charge totale (AP) est une fonction de la hauteur d’eau (p, - g - h) et de la perte de charge
du distributeur (AP 45,) qui augmente avec la vitesse de gaz au travers de 1’ orifice.

3.1.1 Collecte des particules dans une colonne a bulles: Etat de I’art

L’étude bibliographique montre que différents épurateurs humides, et en particulier, les colonnes a
bulles et spray [172—-175], ont été utilisées pour collecter des particules présentes dans un gaz porteur. Les
avantages offerts par les colonnes a bulles sont la faible exigence d’entretien due a une construction simple,
le controle facile de la température et les faibles cofits initiaux d’installation. Cependant, les études sur
I’épuration des particules qui ont été rapportées ne sont pas nombreuses.

Les premicres expériences de collecte des particules par voie liquide ont été réalisées par Kaldor
et Phillips en 1976 [176]. IIs ont utilisé une colonne a bulles avec une plaque perforée de 45 orifices
de 0,33 mm de diametre, avec 25,5 cm de hauteur d’une solution de tensioactif pour évaluer 1’efficacité
de collecte de particules de 0,02 a 10 um de diametre. Les auteurs ont trouvé une zone de pénétration
maximale (MPPS), comme celle présente dans la filtration par des médias fibreux, autour de 0,1 et 0,3 pm
laquelle s’explique par une compétition entre les mécanismes de collecte par diffusion et par sédimentation.
Pour les particules de taille supérieure a 0,3 wm le mécanisme de collecte prédominant est la sédimentation.
La collecte des particules plus fines (d, < 1 um) augmente avec le temps de séjour, ¢’est-a—dire avec la
hauteur du liquide de collecte, mais diminue avec I’augmentation de la concentration des particules. Les
auteurs ont attribué ce phénomene a une possible inhibition de la diffusion a hautes concentrations ou a un
effet de saturation ou de répulsion a I’interface air—liquide. Ils ont également observé que la formation de
petites bulles, a ’origine d’une augmentation d’efficacité, est favorisée par les faibles débits. Finalement,
les efficacités de collecte obtenues varient entre 5 et 30 % pour les conditions opératoires testées.

Un an apres, Yuu et al. [10] se sont intéressés a la collecte de particules de taille comprise entre
1,5 et 3,2 um par une colonne a bulles. Les auteurs ont trouvé que l’efficacité de collecte augmente
exponentiellement en fonction de la hauteur du liquide de collecte et ont attribué la collecte des particules
au mécanisme inertiel. Vingt—cing ans plus tard, Meikap et Biswas ont étudié la performance d’une colonne
a bulles multiétages pour la collecte de particules de diametre compris entre 2 et 200 pm [8]. La présence
d’un débit de liquide de collecte, a contre—courant du débit d’air, donne une particularité & leur colonne
a bulles a trois étages. Les résultats expérimentaux ont montré une valeur de pénétration des particules
proche de zéro pour un ratio entre le débit volumique d’air et celui du liquide de 5,5 - 1073, L efficacité de
collecte de la colonne a bulles mono—étagé a été estimée entre 50 et 60 % tandis que le fonctionnement
avec 2 ou 3 étages a donné des valeurs comprises entre 80 et 90 %. Les auteurs ont également mis en
évidence que 1’augmentation du débit d’air produit une diminution de I’efficacité de collecte; phénomene
déja observé par Kaldor et Phillips [176].
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Bandyopadhyay et Biswas, en 2006, ont étudié la performance d’une colonne a bulles tronconique
pour la collecte de particules microniques de taille comprise entre 9,82 et 20,16 um [7]. Des études
antérieures ont montré qu’'une colonne conique était capable de générer des valeurs de rétention gazeuse
supérieures a celles d’une colonne a bulles standard et que la taille des bulles varie inversement avec la
vitesse superficielle du gaz. Les résultats expérimentaux ont montré que 1’efficacité de collecte augmente
avec les débits de gaz et de liquide, ainsi qu’avec la rétention gazeuse et que I’effet électrostatique était
négligeable. Les auteurs ont conclu que leur systéme fonctionne trés bien pour les particules de taille
supérieure a 2 wm, tandis que pour les particules plus fines, une colonne a plusieurs étages serait nécessaire
pour augmenter leur collecte dans la phase liquide.

En 2010, Hermeling et Weber [177], sont les premiers a évaluer la capacité d’une colonne a bulles
a collecter des particules de graphite de taille nanométrique (15nm < d, < 170 nm) dans différents
liquides. Les auteurs ont observé que I’efficacité de séparation de particules augmente avec la hauteur de
liquide dans la colonne a bulles. Ils ont décrit la séparation de particules de la phase gazeuse comme une
combinaison de phénomenes de transport par diffusion et par inertie. La diffusion dépend de Ia taille des
particules et des bulles, tandis que 1’adhérence dépend de ’interaction entre les molécules de I’interface
du liquide et la surface des particules. La probabilité que les particules rentrent en contact avec 1’interface
air-liquide augmente en réduisant de maniere significative la taille des bulles, en utilisant des tensioactifs.
En outre, I’efficacité de séparation diminue avec I’augmentation de la taille des particules si la diffusion
reste le principal mécanisme de collecte, par exemple, pour une hauteur de liquide de piégeage de 15 cm,
I’efficacité de collecte est de 80 %, 60 % et 50 % pour des particules de 25, 50 et 150 nm, respectivement.

Charvet et al., en 2011 [178] ont également testé la collecte de particules ultrafines de graphite
(5nm < d, < 150 nm) par une colonne a bulles remplie d’eau déminéralisée. Les auteurs ont déterminé
I’influence des parametres tels que, la hauteur du liquide de collecte, le débit d’air a I’entrée de la colonne
et la taille des orifices du distributeur de gaz. Ils ont conclu que I’efficacité de collecte augmente avec le
niveau de liquide, puisque le temps de séjour des bulles augmente. Il a également été mis en évidence que
lorsque la taille des orifices diminue, les bulles générées sont plus fines et par conséquent la probabilité de
contact entre les particules et I’interface air-liquide augmente. A partir de ces expériences il a été difficile
de conclure sur I’effet du débit d’air. Une valeur maximale de 1’efficacité globale de collecte de 98,2 % a
été obtenue pour une hauteur de liquide de 20 cm, un débit d’air de 8 L - min~! avec une plaque perforée
de 12 orifices de 500 um de diametre.

En 2012, Koch et Weber [179], se sont intéressés a la performance des colonnes a bulles pour la
collecte des particules ultrafines (25 nm < d, < 180 nm). Les auteurs ont déterminé I’influence de la
hauteur du liquide de collecte sur I’efficacité, pour de I’eau déminéralisée et pour une solution aqueuse de
polyvinylpyrrolidone a 0,4 %wt. Ils ont confirmé I’augmentation de I’efficacité de collecte avec la hauteur
du liquide déja vue dans les études réalisées auparavant [7, 8, 10, 176—178]. De plus, ils ont observé une
augmentation de la performance de colonnes a bulles avec 1’ajout du tensioactif.

Lee et al. [180] ont étudié la collecte de particules de 0,7 et 20 um dans une colonne a bulles avec une
hauteur d’eau déminéralisée variable entre 32 et 36 cm et pour un débit d’air variant de 4 2 7 m? - min~'.
Les résultats expérimentaux ont montré que ’efficacité de collecte augmente exponentiellement avec la
taille des particules (pour d, < 1,5 um), et se stabilise pour les plus grosses particules donnant une valeur

de 100 %.
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En récapitulant, les performances des colonnes a bulles ont été étudiées afin d’optimiser les
caractéristiques de la colonne (diameétre, hauteur, distributeur) et les conditions opératoires (débit, nature du
liquide). Cependant, la majorité de ces études s’intéresse a la collecte de particules ayant des diametres
compris entre 1 et 10 pm. Ces études montrent que I’efficacité de collecte des particules augmente
exponentiellement avec la hauteur du liquide de piégeage et par conséquent avec le temps de séjour. On
peut également observer que 1’ajout d’un agent de surface dans le liquide induit une diminution de la taille
des bulles et donc une augmentation de ’efficacité de collecte. Seules trois études, non exhaustives, de la
collecte de particules ultrafines (d, < 1 um) par une colonne a bulles ont été recensées.

3.1.2 Collecte des particules dans une colonne a bulles: Approche théorique

La seule théorie de collecte de particules dans des colonnes a bulles a été développée par Fuchs [9]
et Pich et Schiitz [181]. Les mécanismes de collecte des particules transportées dans une bulle sont, entre
autres, la diffusion brownienne, 1’inertie et la gravité. Dans cette théorie, chaque mécanisme d’absorption
dépend de la vitesse ascensionnelle de la bulle et par conséquent de la taille des bulles, du débit d’air
d’entrée et de la taille de I’ orifice de bullage. L’efficacité de collecte totale et celle due a chaque mécanisme
peuvent étre calculées pour un diametre de bulle (dp), une hauteur de liquide (k) et pour une taille de
particule (d),), donnés.
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Ficure 3.4 — Schéma d’une colonne a bulles.

A partir d’un bilan de matiere (cf. Figure 3.4), il est possible d’exprimer théoriquement I’efficacité
de collecte d’une colonne a bulles a partir de ses propriétés intrinseques, comme la hauteur du liquide de
piégeage (h) ou le diametre des bulles (dp) par exemple, et des conditions opératoires du systeme (débit d’air
a I’entrée de la colonne a bulles (Q,), concentration en particules en amont (C; gmons) €t €n aval (C; gyar)).

Qg : Ci,amont = Qg : Ci,aval + Qg -dC; (3.5)

Ainsi, sous I’hypotheése du diametre et de la forme de bulles constants dans toute la hauteur du liquide
de piégeage, considérons un élément de la colonne a bulles de hauteur dh et de section €, et exprimons
le flux des particules collectées, dN/dt, en fonction de la concentration des particules dans une bulle et du
volume gazeux présent dans le volume de liquide. Ce volume gazeux dépend du taux de rétention gazeuse,
&g, représentant le volume total de gaz dispersé€ sous forme de bulles dans I’unité de volume de liquide [152].
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Ainsi, nous obtenons 1’équation (3.6),

dN

iCi= -5, - dh- 2C 3.6
_E_Qg. i = Qe dh— (3.6)

Le flux de particules collectées a I’interface air-liquide (dN/dt) est aussi une fonction du nombre de
bulles (Np) et de leur volume (V}), de la concentration fractionnelle de particules dans une bulle (C;), c’est—
a—dire, le nombre de particules de diametre d,, présentes dans une bulle, et de la vitesse ascensionnelle de
la bulle (1), ainsi que d’un coefficient global d’absorption (a) [9].

dN
—E:Ci-Nb-Vb-ub-a (3.7)

Le nombre de bulles de diametre dp, peut étre déterminé a partir du volume gazeux présent dans le
volume de liquide considéré et du volume des bulles (V},) selon 1’équation (3.8),

N Q-g,-dh 18
bE (3.8)
En remplagant N, dans I’équation (3.7), et en égalant avec I’équation (3.6), nous obtenons,
aci d 3.9
- =_q- - dt .
C a- up (3.9)
Sachant que u;, = dh/dr, nous arrivons a I’expression,
aci dh 3.10
i (3.10)

1

Apres I'intégration de I’équation (3.10), la valeur de la pénétration P peut étre calculée a travers
I’équation (3.11),

©dGi fhdh n < h p= & (—a - h) 3.11)
—=-a- = In—=-a-h = P=—=cexp(-a- :
c Ci 0 Co Co P

Finalement, 1’expression de I’efficacité de collecte d’une colonne a bulles, n, peut s’écrire:

n=1-P=1-exp(-a-h) (3.12)

O, n est I'efficacité de collecte des particules, et a le coefficient global d’absorption, lequel, selon
Fuchs [9] est une fonction de trois mécanismes d’absorption: sédimentation (ag ), inertie (a;) et diffusion
brownienne (ap). Sous I’hypotheése d’indépendance et d’additivité des trois mécanismes de collecte, le
coeflicient global d’absorption est défini comme:

a=as +a;+ap (3.13)

Avec,
3-g-7

=— 3.14
2-Up-dp ( )

as
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a; = M (3.15)
d,
Ip
ap = 5,1.[Ub.d2) (3.16)

Ou g est ’accélération de la gravité (m -s~2), 7 le temps de relaxation de la particule (s), et D le
coefficient de diffusion brownienne de la particule (m? - s™1).

Le temps de relaxation et le coefficient de diffusion de la particule, présents dans les équations
précédentes, peuvent s’ exprimer, selon Pich et Schiitz [181], comme:

2
_ Ppdp-Cu (3.17)
18 - g
3-mpg-d,

Avec p,, et dj, la masse volumique (kg - m~3) et le diamétre (m) des particules, g la viscosité dynamique
du gaz (Pa - s), k la constante de Boltzmann (J - K1), T la température du gaz (K) et Cu le coefficient de
Cunningham.

T T 7T T T T

m— Mécanisme d'absorption: Diffusion brownienne

= M¢écanisme d'absorption: Inertie

Coefficient globale d'absorption

1 10 100 1000 10000 100000

Efficacité de collecte théorique (en nombre)

Diamétre de particules (nm)

Ficure 3.5 — Efficacité de collecte d’une colonne a bulles en fonction de la taille des particules, pour Q, = 10 L - min~',

h=50cmetd, =79 mm.

A titre d’exemple, nous avons employé le modele de Fuchs [9] et Pich et Schiitz [181] pour calculer
Iefficacité de collecte pour un débit d’air, O, = 10L- min~!, une hauteur du liquide de piégeage,
h = 50cm, et un diametre des bulles calculé a 1’aide de la corrélation de Kumar et Kuloor [161],
dp = 7,9 mm (cf. Figure 3.5). Les particules de taille inférieure a 100 nm seront plus facilement collectées
par diffusion brownienne, alors que pour les particules plus grosses (d, > 500 nm) I'inertie et la force
gravitationnelle vont favoriser leur collecte dans le liquide. Nous pouvons également observer une zone
de pénétration maximale (MPPS), similaire a celle observée sur les médias fibreux, autour de 500 nm. Ce
phénomene s’explique par une compétition entre la diffusion brownienne et I’inertie.
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En conclusion, I'efficacité fractionnelle d’une colonne a bulles dépend de la hauteur de liquide et
de ces trois principaux mécanismes, fonction de la taille des bulles. Ainsi si nous voulons augmenter les
performances de filtration de ce séparateur, nous pouvons augmenter le niveau du liquide de collecte et/ou
diminuer la taille des bulles.

3.2 Matériels et Méthodes

Le banc OCEAN (Optimisation de la Collecte et Epuration des Aérosols Nanométriques) dédié a la
détermination des performances d’une colonne a bulles vis-a-vis de nanoparticules est présenté dans la
figure 3.6 et peut se décomposer en trois grandes parties.
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Ficure 3.6 — Schéma du banc d’essai OCEAN.

La génération des particules ultrafines solides polydispersées de diametre inférieur au micrometre est
réalisée par deux voies: soit sous courant d’argon par un générateur PALAS GFG 1000, lequel permet de
produire des nanoparticules de diametre compris entre 5 et 20 nm pour les électrodes de cuivre (Cu) et
de 20 a 400 nm pour les électrodes de graphite (C); soit par la nébulisation d’une solution de polyvinyle
acétate (PVAc) a travers le générateur PALAS AGK 2000 afin d’obtenir des particules dont la taille est
comprise entre 11 et 1000 nm de diametre. Les principes de fonctionnement de ces appareils ont été
détaillés dans la section 2.1.

La collecte des nanoparticules a lieu dans une colonne a bulles (380 mm de hauteur, /4., et 78 mm de
diametre, d.) dont les principales caractéristiques peuvent étre controlées (hauteur de liquide, diametre des
bulles, débit d’air en entrée de la colonne). La formation des bulles s’effectue au niveau d’un distributeur
de gaz (cf. Section 3.3). Le choix du liquide de collecte s’est orienté vers de 1’eau déminéralisée de fagon
a éviter la formation de particules secondaires lors de 1’explosion des bulles a la surface du liquide de
collecte. Les efficacités de collecte des nanoparticules ont été déterminées pour des hauteurs de liquide et
différents débits d’air chargé de nanoparticules.
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Les caractérisations de la distribution de taille et de la concentration des particules sont effectuées en
amont et en aval de la colonne a bulles a I’aide de trois granulomeétres. Pour les diametres compris entre 2,5
et 350 nm, nous avons utilisé deux types d’analyseurs de mobilité électrique (SMPS). Ces granulometres
mesurent le diametre de mobilité électrique des nanoparticules a 1’aide d’un classifieur de mobilité
électrique (DMA TSI 3080 avec une source radioactive et DMA Grimm 55900 avec une source a effet
couronne Grimm 5520) et un compteur de noyaux de condensation (CPC TSI 3776 et CPC Grimm 5403).
Pour les particules de diametre compris entre 300 et 1500 nm, la concentration a été mesurée a I’aide d’un
compteur optique LASAIR 1001 et d’'un APS TSI 3321, un spectrométre qui mesure la concentration des
particules en fonction de leur diametre aérodynamique. Les principes de fonctionnement des granulometres
sont décrits en détail dans I’annexe B.2.

De plus, la colonne est équipée d’une caméra ultra—rapide (Phanthom v9.1) placée & la hauteur du
distributeur de gaz, afin d’obtenir des images nous permettant de mesurer la taille des bulles a I’orifice.
Le choix de la position de la mesure est une question de praticité, puisque la taille et la forme des bulles
peuvent changer au cours de leur ascension, tandis qu’a I’orifice la forme des bulles reste quasi sphérique.
A T’aide du logiciel de controle de la caméra ultra—rapide nous réalisons la mesure de la taille des bulles
pour les différents distributeurs de gaz et a plusieurs débits.

3.2.1 Choix d’un protocole expérimental pour la mesure d’efficacité

Lefficacité de collecte pour chaque classe granulométrique est déterminée a partir de 13 mesures de
concentration réalisées successivement en amont et en aval de la colonne a bulles selon la norme EN 779
(pour la détermination de la performance des filtres) [182] (cf. Tableau 3.2), laquelle propose le calcul de
I’efficacité fractionnelle et celui des incertitudes de mesure selon les expressions présentées ci-dessous.

Tableau 3.2 — Cycle de mesures de concentration

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13

Camum‘,l Cumont,Z Camvnr,3 Camant,4 Camom,S Camumxb Cumant,7
Caval,l Caval,Z Cavul,3 Cuval,4 Czlval,S Caval,ﬁ

A partir des prélevements effectués alternativement a I’amont et a 1’aval de la colonne a bulles, 6
efficacités n; sont calculées de la facon suivante:

Caval,i
mi=1- (3.19)

Cam(mt,i + Cumont,i+1

2

Soit Cymenti la concentration de particules comptées lors du prélevement amont i et Cypyi la
concentration de particules comptées lors du prélevement aval i. L’efficacité n est égale a la moyenne
arithmétique des efficacités n;:

(3.20)
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L’incertitude statistique sur ’efficacité est basée sur la loi de Student. Le calcul correspond a un
intervalle de confiance bilatéral de la moyenne prenant en compte un niveau de confiance de 95 %:

A A
Nty L <p<n+ig-—L (3.21)

V6 V6

Avec ;¢ la valeur du coefficient de Student qui dépend du nombre de degrés de liberté, 6 — 1, et An
I’écart-type:

(3.22)

3.2.1.1 Protocole 1

Afin d’anticiper un biais sur la mesure d’efficacité, di a une éventuelle collecte des nanoparticules sur
les parois de la colonne ou dans les tuyauteries en amont et en aval de celle—ci, la concentration amont
utilisée pour déterminer 1’efficacité de collecte, est mesurée en aval de la colonne sans liquide (cf. Figure
3.7(a)). Le calcul de I’efficacité de collecte du liquide est réalisé comme suit,

_Cz—C4

o (3.23)

nL

Avec C; et C4 des concentrations en nombre.
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Ficure 3.7 — Protocole 1: (a) Détermination des concentrations initiale et finale en particules. (b) Efficacité fractionnelle de
collecte (pour une hauteur d’eau de 20 cm et un débit d’air de 4 L - min~')

La mise en application de ce protocole expérimental pour des nanoparticules de cuivre, permet de
mesurer uniquement 1’efficacité de collecte due au liquide, et révele la présence d’une zone de faible
efficacité pour des diametres de particules compris entre 10 et 20 nm (cf. Figure 3.7(b)). La diminution
de Defficacité de collecte entre 6 et 15 nm est vraisemblablement due a une diminution de I’efficacité
de collecte par le mécanisme diffusionnel et est cohérente avec le modele de Pich et Schutz [181].
L’augmentation de I’efficacité de collecte pour les particules de tailles supérieures a 20 nm, peut s’expliquer
soit par la présence d’'un mécanisme de collecte additionnel (en plus de la diffusion, I’impaction ou la
sédimentation), soit par un artefact de mesure. Etant données les fortes concentrations de particules générées
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(de I’ordre de 5 - 10° particules - cm™) et les faibles vitesses d’écoulement au sein de la colonne vide,
I’hypothese s’oriente vers la présence d’un phénomene d’agglomération dans la colonne vide (c’est—a—dire,

lors de la mesure de la concentration initiale en particules).
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Ficure 3.8 — Mise en évidence du phénomene d’agglomération; (a) Distribution granulométrique en amont de la colonne, ajustée
par une loi log—normale; (b) Efficacité fractionnelle de collecte modélisée par Pich; (c) Distribution granulométrique théorique en
aval de la colonne; (d) Distribution granulométrique en amont de la colonne, modifiée par un déplacement du diametre
géométrique de la loi log—normale; (e) Efficacité fractionnelle modifiée.
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Pour valider cette hypothese nous avons effectué des calculs théoriques qui simulent une augmentation
(due a l’agglomération dans la colonne vide) du diametre moyen géométrique d’une distribution
granulométrique log—normale représentative de 1’aérosol. Dans un premier temps, nous avons tracé la
distribution granulométrique initiale des particules produites par le générateur a I’entrée de la colonne et
ajusté cette distribution par une loi log-normale (cf. Figure 3.8(a)).

Puis, nous avons tracé ’efficacité de collecte théorique par diffusion pour chaque taille de particules
selon le modele de Pich détaillé précédemment. Connaissant la concentration en particules en amont de
la colonne a bulle (cf. Figure 3.8(a)) et I’efficacité fractionnelle de collecte (cf. Figure 3.8(b)), il est
possible d’obtenir la distribution granulométrique théorique en aval de la colonne (cf. Figure 3.8(c)). Par
la suite, nous simulons une augmentation du diametre moyen géométrique de 1 nm due a un phénomene
d’agglomération dans la colonne vide de fagcon a obtenir une distribution granulométrique modifiée en
amont de la colonne (cf. Figure 3.8(d)). Il est important de noter que la concentration massique totale
en particules reste constante malgré cette modification de la distribution granulométrique. Finalement, en
considérant la concentration théorique en aval de la colonne (cf. Figure 3.8(c)) et la concentration modifiée
en amont (cf. Figure 3.8(d)), nous pouvons calculer I'efficacité de collecte modifiée qui correspond a
I’efficacité en cas d’agglomération (cf. Figure 3.8(e)). Cette derniére figure met bien en évidence qu’'un
déplacement de la distribution granulométrique, méme tres faible, induit 1’apparition d’une zone de faible
efficacité et par conséquent confirme I’hypothése qu'un phénomene d’agglomération se produit dans la
colonne vide du fait des fortes concentrations en particules et des faibles vitesses d’écoulement.

3.2.1.2 Protocole 2

De fagon a éliminer cet artefact de mesure créé par le phénomene d’agglomération, nous avons modifié
le protocole expérimental en mesurant directement les concentrations en particules en amont et en aval de
la colonne a bulles (cf. Figure 3.9).
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Ficure 3.9 — Protocole 2: (a) Détermination des concentrations initiale et finale en particules. (b) Efficacité fractionnelle de
collecte (pour une hauteur d’eau de 20 cm et un débit d’air de 4 L - min~')

Le calcul de ’efficacité de collecte du liquide est réalisé comme suit,

G- Cy

G (3.24)

n
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Avec C3 et C4 les concentrations amont et aval, en nombre. L utilisation de ce nouveau protocole,
qui est celui utilisé par Koch et Weber [179] permet de supprimer le phénomene d’agglomération (pas
d’augmentation de ’efficacité de collecte pour les particules de taille supérieure a 20 nm), mais ne permet
pas de différencier la collecte des nanoparticules par le liquide (eau déminéralisée) de la collecte des
nanoparticules par dépdt sur les parois de la colonne ou dans les canalisations en amont et en aval de la
colonne. Ainsi, I’efficacité mesurée n’est plus uniquement celle du liquide (eau déminéralisée) mais celle
de I’ensemble de I’installation, a savoir la collecte due au liquide, aux canalisations, a la plaque perforée,
aux parois, etc. L'utilisation de ce protocole rend donc plus difficile une éventuelle extrapolation de nos
résultats a d’autres types de configuration de colonne a bulles ot la collecte due a I’installation elle-méme
sera forcément différente.

3.2.1.3 Protocole 3

L’amélioration précédente ne s’avérant pas satisfaisante, un troisieme protocole a été mis en place de
facon a supprimer le phénomene d’agglomération tout en mesurant une efficacité de collecte du liquide (et
non de I’ensemble de I’installation). La solution consiste a ajouter, au premier protocole, une dilution de
I’aérosol initial de facon a obtenir des concentrations plus faibles dans la colonne vide et ainsi réduire la
probabilité de formation d’agglomérats (cf. Figure 3.10(a)).
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Ficure 3.10 — Protocole 3: (a) Détermination des concentrations initiale et finale en particules. (b) Efficacité fractionnelle de
collecte (pour une hauteur d’eau de 20 cm et un débit d’air de 4 L - min")

Le calcul de I’efficacité de collecte du liquide est réalisé comme suit,

G- Cy

2 (3.25)

o
Avec C, et C4 des concentrations en nombre. Les résultats obtenus dans les mémes conditions
opératoires que précédemment montrent une suppression a la fois du phénomene d’agglomération et
de la surestimation de D’efficacité (cf. Figure 3.10(b)). Ce protocole semble donc le plus satisfaisant.
Néanmoins, pour un facteur de dilution important, le nombre de particules en sortie de la colonne a bulles
devient trop faible pour étre détecté par le granulometre SMPS ce qui rend le calcul de I'efficacité de
collecte impossible. Il faut donc trouver un compromis entre une forte dilution qui supprime le phénomene
d’agglomération mais rend le comptage des nanoparticules difficile, et une faible dilution qui peut s’avérer
insuffisante pour totalement faire disparaitre I’agglomération.
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De plus, afin de prendre en compte les éventuelles variations de la concentration a I’entrée de la colonne
(dans I’'intervalle de temps entre les mesures dans la colonne vide et celles dans la colonne remplie de
liquide), nous allons déterminer 1’efficacité de collecte du liquide (17.) a partir des relations d’efficacités
moyennes de collecte de la colonne vide (r7¢y) et de la colonne remplie de liquide (77¢r). Nous considérons
le colonne remplie de liquide comme deux systemes en série: la colonne vide (avec le distributeur d’air) et
le liquide de la colonne (cf. Figure 3.11).

Ui

Mcr

I”CV

Ficure 3.11 — Schéma de la colonne remplie considérée comme un systeme en série.

Ainsi les efficacités de collecte s’expriment en fonction des concentrations des particules C,, Cp, et C,
comme |’illustrent les équations ci-dessous:

C.
ncg=1- ol (3.26a)
C
ney =1 - C—b (3.26b)
C.
b

Quand nous introduisons 1’expression 3.26b dans 1’équation 3.26a nous obtenons 1’équation 3.27, qui
permet de calculer I'efficacité de collecte du liquide en fonction des efficacités de la colonne vide et la
colonne remplie de liquide.

_ ncr — Ticv

n = (3.27)

L —ncy

L’écart—type des valeurs expérimentales de 1’efficacité de collecte du liquide, An;, sont calculés avec
I’équation 3.28, laquelle est une fonction des efficacités de la colonne remplie de liquide et vide et leurs
écart—types respectifs, Ancy pour la colonne vide et Ancg pour la colonne remplie de liquide.

1
+
I =ncy

ner — 1
(I =ncv)?
Lefficacité fractionnelle de collecte (;7z,) est calculée a partir des concentrations (en nombre) de

I’aérosol en amont et en aval de la colonne a bulles vide (Camontcy; €t Cayaicy,) et remplie (Camontcr, €t
CavalCR,-):

Ang = Ancr - Ancy - (3.28)

NcRr;, — Ncv; CavalCR,— CavalCV,-
n, = ———— neg, =1- —— nev, =1 - . (3.29)
amontCV;

1- Ncv; CamontCR,-
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Tandis que I’efficacité globale de collecte (771,;) est calculée a partir de la somme des concentrations de
chaque diametre pour obtenir de valeurs totales amont (Cymons;) €t aval (Cyyal;), ainsi,

n n
C ; C A
NCRG ~ 11CVg Eo avalCl ,-;0 avalCv;
L Nerg =1 - ——— nevg =1 - 24— (3.30)
Vo ) OcamontCRi 26 Camontc Vi
1= 1=

3.3 Choix d’un distributeur de gaz

La sélection du distributeur de gaz est un parametre particulierement important pour le fonctionnement
d’une colonne a bulles parce qu’il a une influence sur la taille des bulles, lesquelles ont un effet sur leur
vitesse ascensionnelle, le taux de rétention gazeuse (&,) et par conséquent le transfert entre la phase gazeuse
et la phase liquide. Les plaques perforées, les plaque poreuses et les distributeurs de type anneau ont déja été
étudiés auparavant dans la littérature [155, 157, 166, 183—189]. Certains de ces distributeurs de gaz ont été
testés dans le but de trouver le plus adapté a notre dispositif et notre objectif de haute efficacité de collecte
des particules.

Perte de charge (hPa)

0 50 100 150 200
Temps (min)

Ficure 3.12 — Suivi de la perte de charge de la colonne a bulles avec un fritté comme distributeur de gaz au cours de trois heures
d’expérience.

Les plaques poreuses ou frittés sont les distributeurs de gaz qui génerent les bulles les plus petites (cf.
Section 3.1). A cet égard, nous avons testé un fritté de verre avec un diametre nominal maximal de pore
entre 160 et 250 um afin de produire des bulles tres fines et distribuées de fagon homogene tout au long de
la colonne a bulles.

Nous avons mesuré la perte de charge de la colonne a bulles avec le fritté au cours de la filtration de
particules de PVAc (cf. Figure 3.12). Pour un débit d’air de 4 L - min~! et la colonne remplie avec 20 cm
de liquide, la perte de charge s’éleve a 24 hPa, correspondant aux contributions du fritté et de la hauteur
d’eau. Apres 3 heures de filtration, une augmentation d’environ 10 hPa de la perte de charge est observable.
Ce phénomene signifie que le fritté est en train de se colmater et nécessitera par conséquent une opération
périodique de régénération. Ce colmatage du fritté va donc a I’encontre de notre motivation principale qui
était d’utiliser un procédé de séparation fonctionnant a perte de charge constante.
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Le fritté ne s’avérant pas un distributeur de gaz pertinent pour notre problématique, nous nous sommes
orientés vers différentes plaques perforées (cf. Figure 3.13). Le nombre et le diametre des orifices de chaque
plaque ont été établis afin d’avoir toujours la mé€me vitesse de jet d’air par orifice a un débit donné pour les
différentes plaques. Nous avons donc testé quatre plaques perforées:

— la plaque 1-2: avec 1 orifice de 2 mm de diametre (cf. Figure 3.13(a));

— la plaque 4-1m: avec 4 orifices de 1 mm de diametre placés au centre de la plaque (cf. Figure

3.13(b));

— laplaque 4-1b: avec 4 orifices de 1 mm de diametre situés aux bords de la plaque (cf. Figure 3.13(c))

et

— la plaque 16-1/2: avec 16 orifices de 0,5 mm de diametre distribués de facon uniforme dans toute la

plaque (cf. Figure 3.13(d)).

(a) (b) (©) (d

Ficure 3.13 — Caractéristiques des plaques perforées testées dans la colonne a bulles; (a) Plaque 1-2; (b) Plaque 4—1m; (c)
Plaque 4-1b; (d) Plaque 16-1/2.

Afin de déterminer les régimes d’écoulement de la colonne a bulles avec les différentes plaques
perforées, nous calculons la valeur du nombre de Reynolds a I’orifice (Re,), pour chaque plaque perforée
aux différents débits d’air testés, ainsi,

Re, = M (3.31)
Mg

Avec v, la vitesse de I’air par orifice, d, le diametre des orifices, et pg et u, la masse volumique et le
viscosité dynamique du gaz, respectivement. Sachant que la vitesse de I’air par orifice (v,) peut tre calculée
a partir de la géométrie des plaques perforées, ainsi,

4.
v, = O _ +& (3.32)

Q,-n, m-d>-n,

Avec Q, le débit de gaz a I’entrée de la colonne, €, la section transversale, n, le nombre et d, le
diametre des orifices. Les valeurs en vert correspondent a un régime laminaire, celles en bleu sont pour le
régime de transition et celles en rouge appartiennent au régime turbulent (cf. Tableau 3.3).

Tableau 3.3 — Nombre de Reynolds a I’orifice pour les différentes plaques perforées en fonction de la vitesse d’air par orifice.

Débit d’air a ’entrée de la colonne (L - min™") 2 4 6 8 10 12

Vitesse a I’orifice (m - s7!) 10,6 21,2 31,8 42.4 53,1 63,7
Plaque 16-1/> 344 688 1032 1376 1721 2065
Plaque 4-1b et Plaque 4-1m 688 1376 2065 2753 3441 4129

Plaque 1-2 1376 2753 4129 5506 6882 8259
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Nous observons que, pour une plaque contenant des orifices de 0,5 mm de diametre, le régime est
laminaire pour les débits d’air & I’entrée de la colonne inférieurs &4 12 L-min~' (correspondant a une
vitesse 4 orifice inférieure & 63,7 m-s~!), cela signifie un bullage homogene, avec des bulles fines et
une coalescence des bulles négligeable. Tandis que pour les plaques contenant des orifices de 1 et 2 mm de
diametre, la gamme de débits dans laquelle le régime de bullage est homogene est tres étroite. Une fois les
régimes de bullage identifiés, nous nous sommes intéressés a la perte de charge due aux plaques perforées.
La différence de pression entre I’entrée et la sortie de la colonne vide en fonction du débit a été mesurée
pour chaque plaque perforée (cf. Figure 3.14).
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Ficure 3.14 — Perte de charge en fonction de la vitesse de I’air par orifice pour chaque plaque perforée.

A partir des résultats obtenus, on peut établir deux zones, la premiére, pour les débits inférieurs a
35m-s~!, ol la perte de charge pour les quatre plaques est presque identique, et la seconde, pour les débits
supérieurs 2 35 m-s~!, ot la perte de charge augmente avec la diminution du nombre d’orifices dans la
plaque.

1

APgis = 5 g Vo (3.33)

Nous utilisons une expression de la littérature pour calculer la perte de charge a travers les orifices
d’une plaque perforée (APyjs) [190-192]. Avec p, la masse volumique du gaz porteur des particules et v,
la vitesse du gaz par orifice.
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Ficure 3.15 — Diagramme de parité pour les valeurs de la perte de charge des plaques perforées.
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Le diagramme de parité présenté dans la figure 3.15 permet de comparer les pertes de charge théoriques
et expérimentales de chaque plaque perforée, pour différentes vitesses de Iair a I’ orifice. Etant donné le
bon accord entre les deux séries de données, I’expression 3.33 sera employée pour prédire la perte de
charge de n’importe quelle plaque perforée de géométrie connue pour une vitesse par orifice donnée.

A noter qu’a la perte de charge engendrée par le distributeur, s’ajoute la perte de charge de la colonne
d’eau (de hauteur variable, ) placée au—dessus de la plaque perforé et égale a pg-g-h (cf. Figure 3.16). Nous
avons observé que pour un débit d’air inférieur 2 12 L - min~' (soit 200 cm? - s7!), le régime de bullage au
niveau de la plaque de 16 orifices est homogene. Les bulles sont réparties uniformément dans la colonne
et leur ascension se fait sans interaction sous la forme de train de bulles. Pour des débits supérieurs a
12 L - min~!, la dispersion homogene des bulles ne peut étre maintenue et il y a apparition d’un régime de
bullage de transition sous forme de jets qui se désintegrent pour former un grand nombre de bulles de petites
tailles. Ces observations confirment les régimes de bullage identifiés lors du calcul du nombre de Reynolds.
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Ficure 3.16 — Perte de charge en fonction de la hauteur de liquide dans la colonne a bulles, pour la plaque perforée 16-!/2.

Afin de tester les performances des plaques perforées vis—a—vis des particules ultrafines, des
expériences, avec 1’aérosol de cuivre, ont été menées avec 20 cm de liquide de piégeage et différentes
vitesse d’air par orifice, pour les quatre plaques perforées décrites précédemment (cf. Figure 3.17).
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Ficure 3.17 — Efficacité globale de collecte de particules de cuivre pour les différentes plaques perforées en fonction de la vitesse
de I’air par orifice.
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L’influence de I’emplacement des orifices d’une plaque perforée sur I'efficacité de collecte des
particules peut notamment étre testée en comparant les plaques 4—1m et 4-1b ou la seule différence
entre elles est le positionnement des orifices (cf. Figures 3.13(b) et 3.13(c)). Nous avons fait I’hypothese
que la coalescence de bulles allait étre favorisée par le fait d’avoir les orifices trés proches les uns des
autres, conduisant a une diminution de I’efficacité de collecte. Les expériences ont permis d’observer que
Pefficacité de collecte mesurée pour les deux plaques est presque identique pour ces deux configurations
(cf. Figure 3.17). Cela signifie que I’emplacement des orifices dans une plaque perforée n’a pas d’influence
significative sur I’efficacité de collecte des particules. Par ailleurs, les résultats mettent en évidence que,
pour chaque plaque perforée, la vitesse de 1’air a I’orifice n’a pas une influence significative sur I’efficacité
de collecte.

Pour une hauteur de liquide de piégeage et une vitesse par orifice données, ’efficacité de collecte
augmente avec la diminution de la taille des orifices de la plaque perforée. Afin d’expliquer ce phénomene,
nous avons réalisé des mesures du diametre des bulles a I’orifice a I’aide d’une caméra ultra—rapide, suivant
le protocole décrit dans la section 3.2.1. Les expériences ont été effectuées avec les quatre plaques perforées.

Tableau 3.4 — Taille des bulles (mm) mesurées a I’ orifice pour les différentes plaques perforées en fonction de la vitesse d’air par

orifice.
Vitesse d’air par orifice (m-s™) Type de plaque
16-1/2 4-1b et 4-1m 1-2
10,6 4,43 + 0,04 6,26 + 0,06 13,41 £ 0,07
21,2 5,56 + 0,04 8,47 + 0,08 15,82 + 0,09
31,8 6,64 + 0,09 - -
424 7,46 £ 0,05 9,46 + 0,07 23,34 +£0,15

Le tableau 3.4 présente les valeurs moyennes de 100 mesures de diametre de bulle pour différentes
vitesses et configurations de distributeur. Les résultats permettent de conclure que I’augmentation de
Iefficacité de collecte avec la diminution de la taille des orifices des plaques perforées, a une vitesse d’air
par orifice donnée, est due a une diminution de la taille des bulles (des bulles fines améliorent le transfert
des particules vers I’interface air-liquide). Nous pouvons aussi observer que I’augmentation du débit d’air
se traduit par des bulles de plus en plus grosses, supposant une diminution de I’efficacité de collecte.

Tableau 3.5 — Valeurs de I’efficacité globale de collecte de 1’aérosol de cuivre et de la perte de charge pour les distributeurs de
gaz plaque 32-1/2, plaque 110-1 et Inox355.

Type de distributeur
Plaque 32-1/> Plaque 110-1  Inox355

Efficacité globale de collecte (% en nombre) 56,8 374 48,7
Perte de charge (hPa) 24,8 21,7 19,6

Nous avons testé d’autres types de distributeurs de gaz, tels qu’une plaque perforée de 32 orifices de
0,5 mm de diametre, une plaque avec 110 orifices de 1 mm de diametre et une toile métallique avec une
ouverture de maille de 355 wm, appelés plaque 32—1/2, plaque 110-1 et Inox355 respectivement. Malgré une
tres faible perte de charge de ces dispositifs, les valeurs d’efficacité de collecte restent inférieures a celles
obtenues avec la plaque 16-1/2 (cf. Tableau 3.5). Par conséquent, ces configurations n’ont pas été utilisées



68 Chapitre 3. Performances d’une colonne a bulles

par la suite de 1’étude et seule la plaque 16-1/2 a été utilisée. En effet, la génération de bulles fines avec une
faible perte de charge en fait le distributeur de gaz le plus performant.

3.4 Influence des parametres opératoires sur les performances d’une
colonne a bulles

Afin de déterminer les conditions opératoires qui permettent d’obtenir une efficacité de collecte élevée,
nous avons réalisé des expériences afin de tester I’influence de la tension superficielle et la hauteur du
liquide de collecte, ainsi que le débit d’air dans la colonne.

3.4.1 Influence de la tension superficielle du liquide de piégeage

Au—dela du distributeur, la taille des bulles dépend beaucoup des propriétés physicochimiques de
la phase liquide (cf. Tableau 3.1). Une augmentation de la viscosité du liquide engendrera des bulles de
taille plus élevée et par conséquent, des valeurs de la vitesse ascensionnelle des bulles importantes [193].
La littérature montre aussi que l’ajout d’une petite quantité de tensioactif ou d’un électrolyte dans
I’eau, provoque une augmentation significative de la rétention gazeuse [194, 195]. Tandis que plusieurs
auteurs [196-200] suggerent qu’il est provoqué par la formation de petites bulles dans les solution
d’électrolytes (KCI, KOH, KNOs, KI, K,S Oy, CuS Oy, K3PO,, AICl;, Co(NOs),, LiCl, NaCl, NaBr, Nal, Na; PO, Na,S O,
MgCly, MgS O, CaCly, AlL(S 04);, NaOH), d’autres [165, 201, 202] ont observé une distribution de tailles des
bulles, dans une solution électrolytique (Na,S Oy, NaCl, KH, POy, KHPO,, (NH4),S Oy, (NHy)2NO3, Nay HPO, - 2H, O,
KCI, MgS O, - TH,0, H3;BO3, CuS O, - 5H,0, KI, FeCl; - 6H,0, MnS O, - H,0, ZnS O, - TH,0), similaire a celle obtenue
dans un systeme air—eau. Plusieurs auteurs ont étudié les effets d’additifs organiques sur la taille des
bulles. Schugerl et al. [165], ont notamment comparé deux solutions, une composée de méthanol, éthanol
et glucose et une autre composée de n—propanol, n—butanol et Na,S0,; Keitel et Onken [200] ont testé
des n—alcools (C, - Cy), des n—gycols (C, - Cs), des n—cétones (C;,C4,C7) et des acides mono—carboxylique
(C, - C3), et Jamialahmadi et Miiller—Steinhagen [202] ont réalisé des expériences avec des alcools
méthylique, éthylique et propylique et des acides méthanoique, éthanoique et propanoique. Tous ces
auteurs ont observé une diminution du diametre moyen des bulles avec 1’augmentation de la concentration
de solutés organiques.

Afin d’observer 'influence des propriétés physicochimiques de la phase liquide sur le diametre des
bulles, nous avons réalisé des expériences a aide d’une caméra ultra—rapide (Phantom V9), a différents
débits d’air et différentes propriétés du liquide de collecte et avons mesuré le diametre des bulles (cf. Figure
3.18(a)). L’ajout d’un agent de surface (I’isopropanol) ou d’un électrolyte (chlorure de sodium) aboutit a
une légere diminution de la taille des bulles. Nous observons aussi, pour tous les liquides de piégeage, une
augmentation de la taille des bulles avec 1’augmentation de la vitesse de 1’air par orifice, comportement
cohérent avec les corrélations précédemment évoquées (cf. Tableau 3.1). Puisque I’effet de la solution
aqueuse d’isopropanol exerce une influence plus importante sur le diametre des bulles que la solution
électrolytique, nous nous sommes intéressés a 1’influence de la présence de ce tensioactif sur I’efficacité de
collecte des nanoparticules. A cet effet, nous avons réalisé des mesures d’efficacité de collecte de particules
Iavec 20 cm d’eau déminéralisée, 20 cm d’une solution aqueuse d’isopropanol
5 %wt et une derniere expérience avec 20 cm d’une solution d’isopropanol 10 %wt (cf. Figure 3.18(b)).
Malgré la présence de 1’agent de surface dans le liquide de collecte, nous n’observons pas d’effet sur
I’efficacité de collecte pour les diametres de particules testés. Ce constat peut étre expliqué par la faible
influence de cette solution sur la taille des bulles, ainsi, la vitesse ascensionnelle des bulles, le taux de
rétention gazeuse et le temps de séjour des bulles ne sont que peu affectés.

de carbone a 4 L - min~
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Ficure 3.18 — Influence des propriétés physicochimiques du liquide de collecte sur (a) la taille des bulles en fonction du débit
d’entrée dans la colonne et sur (b) I’efficacité de collecte dans le domaine diffusionnel.

Autrement dit, les performances de la colonne a bulles pour la filtration des nanoparticules ne sont
pas significativement influencées par I’utilisation d’un agent de surface, en dépit de 1’effet sur la taille des
bulles, c’est la raison pour laquelle la suite des expériences seront réalisées avec 1I’eau déminéralisée comme
liquide de collecte.

3.4.2 Influence de la hauteur du liquide et du débit de gaz

Nous avons employé la colonne a bulles équipée de la plaque perforée 16-1/2 et avec de 1’eau
déminéralisée comme liquide de piégeage pour déterminer les conditions optimales de hauteur du liquide et
de débit d’air dans la colonne. L’efficacité de collecte des particules de cuivre et de PVAc a été déterminée
a partir du protocole expérimental numéro 3 (cf. Equation 3.27).

Afin de tester I’influence de la hauteur de liquide sur I’efficacité de collecte des particules ultrafines,
des expériences ont été menées pour quatre niveaux de liquide de piégeage (5, 10, 20 et 30 cm) a un débit
de 4 L - min~!. Les résultats montrent que 1’efficacité de collecte de particules ultrafines augmente avec la
hauteur de liquide dans la colonne (cf. Figure 3.19(a)).

Cette observation peut étre expliquée par une augmentation du temps de séjour des bulles dans la
colonne et donc une amélioration du transfert des particules du gaz a la phase liquide [178]. Ces mesures,
réalisées sur des particules de cuivre et de PVAc, montrent une continuité des résultats et donc que la
nature des nanoparticules n’a pas d’influence sur I’efficacité de collecte de la colonne a bulles. De plus,
une zone de forte pénétration autour des particules de 100 nm de diametre (similaire a celle observée
sur les médias fibreux) est mise en évidence et s’explique par une diminution de I’efficacité de collecte
par diffusion lorsque le diametre des particules augmente. La remontée de ’efficacité pour les particules
de taille supérieure a 100 nm est due a la compétition entre les mécanismes de diffusion brownienne et
d’inertie. En effet, plus la taille des particules augmente plus la diffusion brownienne s’affaiblit et I’inertie
commence a avoir une influence sur la collecte des particules, ce qui explique ce minimum d’efficacité
(MPPS).
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Dans le but d’observer I’effet de la vitesse de jet de I’air a I’entrée de la colonne a bulles, des expériences
avec une hauteur du liquide de piégeage de 20 cm 2 différents débits de 1I’aérosol (2, 4, 6, 8 L - min~!) ont
été testées (cf. Figure 3.19(b)). Nous avons observé au moyen d’une caméra rapide, que la taille des bulles
dépend directement de la vitesse de gaz a la sortie des orifices (cf. Tableau 3.4). Ainsi, nous observons une
légere diminution de I’efficacité de collecte avec 1’augmentation du débit d’air dans la colonne. En effet, le
débit de gaz influence la taille de bulles, et plus celles—ci sont grandes, plus leur vitesse ascensionnelle est
élevée. Ainsi leur temps de séjour se réduit, diminuant la probabilité que les particules rentrent en contact
avec I’interface air-liquide.
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Ficure 3.19 — Influence de la hauteur du liquide de piégeage (a) et du débit d’air a I’entrée de la colonne (b) sur I’efficacité de
collecte des particules ultrafines.

3.5 Influence des caractéristiques de I’aérosol (charge électrique)

Dans la section 2.3 nous avons pu observer que les aérosols possedent une charge électrique différente
selon le diametre des particules et que celle—ci peut varier lorsque 1’aérosol est soumis a un environnement
chargé en ions. De plus, la littérature montre que 1’influence de cette propriété a été étudiée pour la collecte
de particules a I’aide des filtres a fibres [46, 130-135], des lits granulaires [134, 136139, 203] et des
précipitateurs électrostatiques [140-145].

Tableau 3.6 — Valeurs de la charge et de I’efficacité globale de collecte pour les conditions de charge électrique testées.

Charge naturelle  Charge positive  Charge négative = Charge neutre

Charge globale (fA) -460 +670 -960 0
Efficacité globale (% en nombre) 47,93 39,93 4491 48,77

Ainsi, des expériences ont été réalisées afin d’observer I'influence de la charge des particules sur
Iefficacité de collecte de la colonne. La nature du liquide de collecte (eau déminéralisée), la plaque perforée
(plaque 16-1/2), le débit d’air a I’entrée de la colonne (4 L - min~!) et le niveau du liquide de piégeage
(20 cm) sont restés constants et les particules de PVAc de taille comprise entre 10 et 1000 nm ont été
soumises a quatre charges électriques différentes. Les valeurs de I’efficacité globale de collecte et cette
valeur de la charge globale des particules (mesurée a I’aide d’un électrometre TSI 3068B) sont présentées



3.6. Validation du modéele théorique pour la collecte de particules par une colonne a bulles 71

dans le tableau 3.6. L’état de charge globale des particules pour les différentes conditions testées, ne semble
pas présenter d’influence notable compte tenu des incertitudes de mesure. En effet, la comparaison des
efficacités de collecte de particules non chargées et de particules préalablement chargées (positivement ou
négativement) permet de conclure que la charge ne semble pas influer le déplacement des particules dans la
bulle et donc leur collecte dans le liquide de piégeage (cf. Figure 3.20).
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Ficure 3.20 — Influence de la charge électrique des nanoparticules de PVAc sur I’efficacité de collecte.

3.6 Validation du modele théorique pour la collecte de particules par une
colonne a bulles

En vue de valider le modele théorique développé par Fuchs [9] et Pich et Schiitz [181] (cf. Section
3.1.2), les valeurs théoriques et expérimentales d’efficacité ont été comparées. Nous savons que I’efficacité
de collecte théorique est fonction de la hauteur du liquide de piégeage mais également du coefficient global
d’absorption, lequel dépend directement de la taille des bulles. Afin de connaitre le diametre des bulles
générées par la plaque perforée de 16 orifices, nous avons réalisé des mesures a la caméra ultra—rapide pour
différents débits d’air. Par ailleurs des calculs ont été effectués, aux mémes conditions opératoires, a I’aide
de plusieurs corrélations présentes dans la littérature (cf. Tableau 3.1).

Le diagramme de parité (cf. figure 3.21) montre que les corrélations de Winterson [164] et Akita et
Yoshida [162] sous—estiment les valeurs des diametres de bulles. Une explication serait que les équations
ne sont qu’une fonction du diametre de la colonne et des propriétés du liquide et non du diametre des
orifices. Par ailleurs, la surestimation de la taille des bulles par les corrélations de Davison et Schiiler [158]
et Van Krevelen et Hoftijzer [157] est liée a la forte valeur de la constante présente dans les équations.
La corrélation qui s’approche le plus des valeurs expérimentales est la relation de Kumar et Kuloor [161].
Nous utiliserons donc cette relation pour calculer le diametre des bulles a intégrer dans le modele de Fuchs
et Pich et Schiitz pour calculer la valeur théorique de I’efficacité de collecte.
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Ficure 3.21 — Diagramme de parité entre les valeurs des diametres des bulles observés a la caméra ultra—rapide et ceux calculés
par différentes corrélations.

Pour une hauteur de 20 cm de liquide et un débit d’air de 4 L - min~' a I’entrée de la colonne, les
efficacités fractionnelles expérimentales et théoriques ont été comparées (cf. Figure 3.22).
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Ficure 3.22 — Comparaison entre les résultats expérimentaux et le modele de Pich et Schiitz. (Colonne a bulles avec 20 cm de
liquide et un débit de 4 L - min™")

Le modele de Pich et Schiitz traduit bien I’évolution de I’efficacité dans le domaine diffusionnel mais
sous-estime 1’efficacité dans le domaine inertiel. Cet écart important pourrait étre attribué a un mécanisme
de collecte supplémentaire. Cependant I’influence de la charge électrique des particules semble négligeable
et un mécanisme d’interception semble peu probable étant donné le ratio trés important entre le diametre
des particules et celui des bulles [181]. De plus, les particules de PVAc peuvent étre considérées comme
sphériques (cf. Section 2.2), en conséquence, la morphologie des particules ne peut pas expliquer 1’écart
entre les valeurs expérimentales et celles du modele pour les particules de taille supérieure a 100 nm.
Malgré la tendance des particules ultrafines a former des agglomérats et leur possible influence sur les
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mécanismes de collecte, avec les différents aérosols utilisés lors de I’étude nous n’arrivons pas a générer
des agglomérats ouverts de taille supérieure a 100 nm.

Ainsi, nous avons, appliqué le modele de Pich et Schiitz pour les différentes conditions opératoires
testées, telles que, la taille et le nombre des orifices de la plaque perforée, la hauteur du liquide de
collecte et le débit d’air a I’entrée de la colonne, dans le domaine diffusionnel. Nous avons constaté que
le modele théorique estime correctement les valeurs d’efficacité de collecte de nanoparticules obtenues
expérimentalement pour les diametres de particules entre 5 et 100 nm (cf. Figure 3.23). Chaque point de
forme et couleur différentes correspond a une condition opératoire donnée et les points de méme couleur
correspondent a des tailles de particules différentes pour une méme condition opératoire.

Efficacité théorique

f"
,,~’,
L
0 k* 1 1 1 1 0

0 0,2 0,4 0,6 0,8 1

Efficacité expérimentale

Ficure 3.23 — Diagramme de parité entre les valeurs des efficacités de collecte calculées par le modele de Pich et les efficacités de
collecte expérimentales dans le domaine diffusionnel.

La validation du modele théorique de Pich et Schiitz [181], sous les hypotheses de la taille et de la
forme des bulles constantes tout au long de la hauteur de la colonne, nous permet de prédire I’efficacité
maximale de collecte d’une colonne a bulles dans le domaine diffusionnel. Ainsi, pour un diametre des
bulles égal a 4 mm, nous pouvons calculer la hauteur de liquide a mettre en ceuvre pour obtenir une
efficacité de collecte de particules ultrafines proche de celle de médias fibreux (cf. Figure 3.24(a)).

Nous pouvons observer que pour avoir une efficacité minimale proche de celle d’un média fibreux,
située autour de 95 %, il faut, au minimum, une hauteur de liquide de piégeage de 5 m, ce qui veut dire
une perte de charge trés importante et, par conséquent, un cotit opérationnel élevé. A la vue de ces résultats,
nous ne proposons pas une optimisation des performances de la colonne a bulles par une augmentation de la
hauteur du liquide de piégeage. Si nous nous fixons une hauteur de liquide de collecte de 1 m, I’utilisation
du modele de Pich [181] permet de déterminer I’influence du diameétre des bulles sur I’efficacité de collecte
(cf. Figure 3.24(b)). La diminution du diameétre des bulles d’un millimetre augmente considérablement
I’efficacité de collecte, c’est la raison pour laquelle nous proposons une intensification des performances de
filtration de la colonne a bulles par une diminution de la taille des bulles. Un fritté, qui permet de générer de
bulles tres fines ne peut &tre utilisé, a cause du phénomene de colmatage progressif de ce dernier (au cours
du temps) (cf. Section 3.3). C’est la raison pour laquelle nous préférons nous orienter vers 1’ utilisation d’un
garnissage pour diminuer la taille des bulles.
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Ficure 3.24 — Prédiction de I’efficacité de collecte: (a) pour différentes hauteurs de liquide de collecte et un diametre des bulles
égal 2 4 mm et (b) pour différents diametres de bulles et 1 m de liquide de collecte.

3.7 Optimisation de ’efficacité de collecte d’une colonne a bulles

Afin d’optimiser les performances de filtration de la colonne a bulles, nous avons testé 1’influence de
la présence d’un garnissage, constitué de billes sphériques, sur I’efficacité de collecte. En effet, des études
sur I’hydrodynamique des colonnes & bulles ont mis en évidence que la présence d’un garnissage pouvait
substantiellement réduire le phénomene de coalescence de bulles [5] et donc la taille de ces dernieres,
parametre prépondérant dans I’efficacité de collecte.

hliquide
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Ficure 3.25 — Schémas de la colonne dans ses différentes configurations: (a) Colonne a bulles, (b) Colonne garnie et (c) Lit

granulaire.

Des expériences ont été conduites dans trois configurations différentes (cf. Figure 3.25):

(a) Colonne a bulles, soit 10 cm d’eau déminéralisée (cf. Figure 3.25(a))

(b) Colonne garnie (cf. Figure 3.25(b)), soit 10 cm de billes de verre de 2,75 mm de diametre dans 10 cm
d’eau déminéralisée

(c) Lit granulaire (cf. Figure 3.25(c)), soit 10 cm de billes de verre de 2,75 mm de diametre
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Les performances de collecte d’une colonne a bulles et d’'une colonne garnie ont été confrontées a
celles d’un lit granulaire vis-a-vis de particules de cuivre et de PVAc pour un débit d’air dans la colonne
égal 2 4 L - min~! (cf. Figure 3.26). Nous pouvons noter une nette amélioration de I’efficacité de collecte
des particules ultrafines lors du passage de la colonne a bulles au lit granulaire immergé. Cette amélioration
des performances par 1’ajout d’un garnissage ne permet néanmoins pas d’atteindre 1’efficacité de collecte
d’un lit granulaire composé de 10 cm de billes. Cependant, I’utilisation d’un lit granulaire (non immergé)
aboutirait aux mémes problémes qu’un média fibreux, a savoir le colmatage progressif et la nécessité de
décolmater régulierement le lit pour abaisser la perte de charge. Par contre, I’utilisation d’un garnissage
immergé dans la colonne a bulles permet d’augmenter les performances de cette derniere tout en permettant
la collecte des particules ultrafines dans la phase liquide.

Afin d’augmenter les performances de ce systeme, une étude spécifique a été réalisée pour étudier
I’influence des caractéristiques du garnissage (diametre et densité des billes) et la hauteur de garnissage
mise en ceuvre.
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Ficure 3.26 — Efficacité de collecte des différentes configurations d’une colonne & bulles (Q = 4 L - min!): ¢ Colonne  bulles:
10 cm d’eau déminéralisée, m Colonne garnie: 10 cm de billes de verre de 2,75 mm de diametre dans 10 cm d’eau déminéralisée
et ® Lit granulaire: 10 cm de billes de verre de 2,75 mm de diametre.

3.7.1 Influence de la taille des billes composant la colonne garnie

D’efficacité fractionnelle de collecte d’une colonne garnie constituée de 20 cm de garnissage dans
20 cm de liquide de piégeage (eau déminéralisée) a été déterminée 2 un débit de 4 L - min~! pour trois
différentes tailles de billes de verre (1,5, 2,75 et 4,7 mm) (cf. Figure 3.27). L’influence de ce parametre
a été testée a la fois sur un aérosol constitué de particules de cuivre (entre 5 et 20 nm) et sur un aérosol
constitué de particules de PVAc (entre 20 et 1000 nm).

Ces expériences montrent qu’une diminution du diametre des billes de verre entraine une augmentation
de I’efficacité de collecte. Ce phénomene pourrait s’expliquer par la présence de pores plus petits au sein de
la colonne garnie composée de billes de 1,5 mm de diametre et donc par la formation de bulles d’air plus
« écrasées » ce qui faciliterait la collecte des particules dans les bulles au cours de leur ascension dans la
colonne.
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Ficure 3.27 — Influence de la taille des billes de verre d’une colonne garnie sur I’efficacité de collecte des particules ultrafines.

Fort de ces observations, des expériences ont également été réalisées avec une colonne garnie
composée de billes de 0,7 mm de diametre mais I’importante diminution de la masse des billes entraine
un soulévement du lit et la création de passages préférentiels (cf. Figure 3.28). Ces passages préférentiels
de plusieurs centimetres engendrent la coalescence des bulles et sont donc a 1’origine d’une diminution
drastique de ’efficacité de collecte.

»

Plaque 16-1/2 Billes de 0,7 mm Billes de 1,5 mm Billes de 2,75 mm Billes de 4,7 mm
Ficure 3.28 — Images de la colonne garnie avec des billes de verre de différentes tailles.

3.7.2 Influence de la hauteur de la colonne garnie

Les expériences réalisées précédemment avec la colonne a bulles sans garnissage ont montré une
influence du niveau du liquide de piégeage, c’est—a—dire du temps de séjour, sur I'efficacité de collecte
des particules ultrafines. Suite a ces résultats nous avons testé différentes hauteurs de la colonne garnie
(Miguide = hpities: 10, 20 et 30 cm), composé de billes de verre de 1,5 mm de diametre et pour un débit d’air
a I’entrée de la colonne de 4 L - min~".

Les résultats présentés dans la figure 3.29 mettent en évidence une augmentation de ’efficacité de
collecte avec I’augmentation de la hauteur du lit granulaire immergé. En fait, la présence du lit granulaire
immergé augmente la tortuosité du milieu, augmentant par conséquence le temps de séjour des bulles dans
la colonne et donc la probabilité des particules de 1’aérosol d’arriver a I’interface air-liquide pour étre

collectées dans le liquide.
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Ficure 3.29 — Influence de la hauteur de la colonne garnie (billes de verre de 1,5 mm de diametre) sur I’efficacité de collecte des
particules ultrafines.

Ce phénomene a également été observé lors des expériences a différentes hauteurs de liquide de
collecte (cf. Section 3.4). Les valeurs d’incertitude plus élevées dans le cas d’une colonne garnie de 10 cm
s’expliquent par la faible masse totale du lit immergé, qui favorise une 1égere fluidisation des billes, et en
conséquence les mesures de I’efficacité de collecte fluctuent d’une expérience a I’autre. Ce phénomene est
moins marqué pour les colonne garnies de 20 et 30 cm, plus denses.

3.7.3 Influence du matériau des billes du garnissage

Nous avons observé une légere augmentation de ’efficacité de collecte des particules ultrafines avec
la diminution de la taille des billes du garnissage. Par contre, I'utilisation des billes de verre de taille
inférieure a 1,5 mm génere des passages préférentiels au sein du lit granulaire, provoquant une diminution
de D'efficacité de collecte. Pour vérifier que le déplacement du lit granulaire lors du passage de 1’air était
assujetti a la densité du matériau, nous avons réalisé des expériences avec des billes de 1,5 mm de diametre
en verre d’une part et en acier inoxydable AISI 420C d’autre part, de masse volumique égale a 2,53 et
7,75 g - cm™3, respectivement.
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Ficure 3.30 — Influence de la masse volumique des billes de 1,5 mm de diametre composant une colonne garnie sur I’efficacité de
collecte de particules ultrafines.
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Les expériences réalisées avec 10 cm de billes immergées dans 20 cm d’eau déminéralisée avec un
débit d’air a I’entrée de la colonne de 4 L - min~' montrent une augmentation de I’efficacité de collecte
avec l'utilisation des billes de masse volumique élevée (cf. Figure 3.30). Ainsi, si nous avons observé
un déplacement des billes de verre lors du passage du gaz et non une fragmentation des bulles comme
escompté, un lit de billes de faible diametre et de masse volumique importante supprime ce phénomene.
Cette configuration aboutit a la formation de bulles plus fines que celles générées par la plaque perforée de
16 orifices de 500 um de diametre et que le garnissage composé de billes de verre. Ce comportement, peut
s’expliquer par la forte masse volumique des billes métalliques, laquelle évite la formation des passages
préférentiels et entraine la formation de bulles tres fines.

3.7.4 Garnissage immergé composé de billes en acier inoxydable

Apres avoir mis en évidence I’influence de la présence d’un garnissage immergé, de la taille des billes
et de leur masse volumique sur I’efficacité de collecte des nanoparticules, nous nous sommes focalisés sur
un garnissage immergé composé de billes en acier inoxydable AISI 420C. L’étape suivante a donc été de
chercher a optimiser davantage les performances de la colonne en jouant sur la hauteur du lit granulaire et
du liquide de piégeage, la taille des billes métalliques, le débit d’air a I’entrée de la colonne, le support du
lit granulaire immergé et différentes configurations d’un lit granulaire bi—couche (cf. Figure 3.31).

hliquide

Sem < hliquide < 25cm

Ocm < hh,j//m <10cm

Ficure 3.31 — Schéma de la configuration de la colonne a bulles avec une garnissage de hauteur variable immergé dans 20 cm de
liquide de collecte.

3.7.4.1 Influence de la taille des billes d’un lit granulaire immergé

La taille nominale des billes qui constituent le garnissage doit résulter d’un compromis entre les petites
tailles qui favorisent la formation de petites bulles et les plus grosses qui diminuent la perte de charge de la
colonne. Des billes en acier inoxydable de différentes tailles ont ainsi été testées afin d’observer I’influence
de ce parametre sur I’efficacité de collecte des particules ultrafines. Les valeurs de I’efficacité globale de
collecte, de la perte de charge et du diametre de bulles pour 5 cm de lit granulaire immergé dans 20 cm
de liquide de piégeage pour différentes tailles de billes en acier inoxydable présentes dans le tableau 3.7
permettent de confirmer la relation directe entre la taille des billes et celle des bulles générées, ainsi, que
I’influence du diametre de ces dernieres sur I’efficacité de collecte. Par contre, la perte de charge ne se
voit pas affectée par les différentes tailles des billes métalliques, et cela réaffirme que ce parametre est lié
essentiellement a la hauteur de la colonne d’eau et non a la présence des billes.
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Tableau 3.7 — Valeurs de I’efficacité globale de collecte pour 1’aérosol de PVAc, de la perte de charge et du diametre de bulles
pour 5 cm de lit granulaire immergé dans 20 cm de liquide de piégeage pour diftérentes tailles de billes en acier inoxydable.

Taille des billes
0,75 mm 1 mm 1,5 mm
Efficacité globale (% en nombre) 69,9 69,2 65,1
Perte de charge (hPa) 279 279 27,6

Diametre moyen des bulles (mm) 2,59 + 0,04 2,62 +0,06 3,13+0,03

La figure 3.32 présente les efficacités de collecte de lits granulaires immergés composés de 5 cm de
billes en acier inoxydable de 0,75, 1 et 1,5 mm de diamétre, pour un débit de 4 L - min~! et une hauteur
de liquide de collecte égale a 20 cm. Ces expériences montrent qu'une diminution du diametre des billes
entraine une 1égeére augmentation de I’efficacité de collecte.
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Ficure 3.32 — Efficacité de collecte de particules ultrafines de 5 cm de lit granulaire immergé dans 20 cm de liquide de piégeage
pour différentes tailles de billes en acier inoxydable.

Nous choisissons par la suite de travailler avec le lit granulaire immergé composé de billes de 1,5 mm
de diametre, malgré leur valeur d’efficacité légerement inférieure a celles obtenues avec les billes plus fines
(efficacité globale inférieure de 8,3 %), car la manipulation des billes de cette taille est plus simple lors
d’une opération de filtration avec une colonne a bulles de taille industrielle.

3.7.4.2 Influence des hauteurs de garnissage et de liquide

L’ objectif de cette partie est d’évaluer la capacité de quelques centimetres de billes a générer des bulles
relativement fines (plus petites qu’en sortie de la plaque perforée) de facon a optimiser les performances de
collecte des particules ultrafines de la colonne.

Dans cette optique, nous avons mesuré 1’efficacité de collecte ainsi que le diametre des bulles pour 3,
5 et 10 cm de garnissage composé de billes en acier inoxydable de 1,5 mm de diametre, a un débit d’air a
I’entrée de la colonne de 4 L - min~!, pour une hauteur totale d’eau déminéralisée de 20 cm. Les résultats
ont été comparés aux valeurs d’efficacité et aux diametres des bulles obtenues par la colonne a bulles avec
la plaque 16-1/2 et 20 cm de liquide de piégeage, sans garnissage (cf. Figure 3.33).
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Ficure 3.33 — Influence de la hauteur du garnissage immergé dans 20 cm de liquide piégeage sur I’efficacité de collecte de
particules ultrafines.

Les résultats révelent que la présence de quelques centimetres de billes de masse volumique importante
est suffisante pour augmenter 1’efficacité de collecte de particules ultrafines par une colonne a bulles. A partir
de 5 cm, malgré 1’augmentation de la hauteur du garnissage immergé, I’efficacité globale de collecte reste
quasi invariable. Il est donc possible d’améliorer la performance de filtration de la colonne a bulles avec
seulement 5 cm de garnissage immergé, ce qui nous permet également de limiter la perte de charge.
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Ficure 3.34 — Efficacité globale de collecte, perte de charge et diametre de bulles pour les différentes hauteurs de garnissage
immergé testées.

Puisque I’objectif de ces expériences est la génération de bulles tres fines, nous avons fait des mesures
a la caméra ultra-rapide afin de déterminer leur taille pour chacune des hauteurs de garnissage immergé
testées. La figure 3.34 illustre les valeurs de 1’efficacité globale de collecte pour des particules de PVAc de
taille comprise entre 10 et 1000 nm, la perte de charge et la moyenne de 100 mesures du diametre de bulles,
pour les trois hauteurs de garnissage. Nous pouvons constater que 1’augmentation de I’efficacité de collecte
est liée directement a la diminution de la taille des bulles. Finalement, nous observons que la valeur de perte
de charge pour chacune des hauteurs de garnissage est dominée par la colonne d’eau et non par la hauteur
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des billes. Apres avoir déterminé la hauteur optimale du garnissage immergé, nous nous sommes intéressés
a la hauteur du liquide de collecte. Des expériences a 4 L - min~!
quatre hauteurs de liquide de piégeage différentes, le tout supporté par la plaque 16-1/2, ont permis d’évaluer
I’efficacité de collecte des particules. Les résultats illustrés dans la figure 3.35 confirment I’augmentation
de I'efficacité de collecte avec la hauteur du liquide (cf. Section 3.4), cela veut dire que méme si une partie
des particules est collectée dans la partie de la colonne comprenant le garnissage, la hauteur du liquide de
collecte joue un role indispensable en augmentant le temps de séjour dans la colonne.
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Ficure 3.35 — Efficacité de collecte de particules ultrafines par une colonne a bulles sous 1’influence de la hauteur d’eau
déminéralisée avec 5 cm de garnissage immergé.

Les valeurs de la perte de charge et du diametre des bulles obtenues sont présentées dans le tableau
3.8. Nous pouvons confirmer que la perte de charge est liée essentiellement a la hauteur de la colonne d’eau
(cf. Figure 3.34). Nous avons observé que, pour les différentes hauteurs de liquide de collecte testées, le
diametre des bulles reste invariable.

Tableau 3.8 — Valeurs de ’efficacité globale de collecte pour I’aérosol de PVAc, de la perte de charge et du diametre de bulles
pour les différentes hauteurs de liquide de piégeage testées.

Hauteur du liquide de piégeage

Scm 10cm 20cm  25cm

Efficacité globale (% en nombre) 52,2 54,4 65,1 67,5
Perte de charge (hPa) 13,2 18,3 27,6 32,8
Diametre moyen des bulles (mm) — 3,13 +0,03

En conclusion, une hauteur de 5 cm de garnissage immergé, composé de billes inox de 1,5 mm de
diametre, dans 20 cm de liquide de collecte améliore les performances de la colonne a bulles. En effet, nous
obtenons une efficacité globale de collecte de 65,1 %, une perte de charge égale a 27,6 hPa et un diametre
des bulles de (3,13 + 0,03) mm, tandis que la colonne & bulles avec 20 cm de liquide de piégeage mais
sans garnissage immergé présente une efficacité globale de collecte de 50,4 %, une perte de charge égale a
23,7 hPa et un diametre des bulles de (4,66 + 0,06) mm.
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3.7.4.3 Influence du débit d’air a ’entrée de la colonne

L’influence du débit d’air sur I’efficacité de collecte des particules ultrafines et sur la perte de charge a
été testée avec un garnissage composé de 5 cm de billes en acier inoxydable de 1,5 mm de diameétre dans
20 cm d’eau déminéralisée pour des débits compris entre 3 et 33 L - min~! (valeurs limites d’opération de
la colonne a bulles). Les valeurs de I’efficacité globale de collecte et de la perte de charge pour chacune des
conditions sont présentées dans le tableau 3.9.

Tableau 3.9 — Valeurs de 1’efficacité globale de collecte et de la perte de charge pour les différents débits d’air testés.

Débit d’air a ’entrée de la colonne (L - min~!)
4 6 8 12 18 25 33

Efficacité globale (% en nombre) 65,6 53,2 57,7 53,7 525 52,0 52,8
Perte de charge (hPa) 27,6 28,7 322 432 747 126,77 166,7

Nous pouvons observer une valeur maximale d’efficacité pour I’expérience réalisée a 4 L - min~!. Afin
de mieux comprendre le phénomene nous avons tracé 1’efficacité fractionnelle de collecte pour les débits
compris entre 4 et 12 L - min~" (cf. Figure 3.36).

Une diminution de D'efficacité de collecte avec 1’augmentation du débit d’air dans la colonne est
observée, ce phénomene peut s’expliquer par une augmentation de la taille des bulles. De plus, lors des
expériences, nous avons pu observer que le régime hydrodynamique pour les débits d’air supérieurs a
12L - min~! n’est plus homogéne, mais & bouchons (cf. Figure 3.2). La conséquence de ce changement
de régime est la génération de bulles de diametre plus important et donc une diminution de I’efficacité de
collecte.
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Ficure 3.36 — Efficacité de collecte de particules ultrafines de 5 cm de lit granulaire immergé composé de billes métalliques de
1,5 mm de diametre dans 20 cm de liquide de piégeage en fonction du débit d’air a I’entrée de la colonne.

Puisque nous avons observé une efficacité de collecte maximale a 4 L - min~! avec une valeur de perte

de charge limitée, nous avons décidé de conserver ce débit pour la suite des expériences. A noter que pour
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de débits inférieurs 2 4 L - min~! le régime de bullage dans la colonne n’est pas homogéne, c’est la raison
pour laquelle nous nous sommes limités a cette valeur.

3.7.4.4 Influence du support du lit granulaire immergé

Nous avons établi des conditions opératoires qui permettent d’augmenter les performances de filtration
de la colonne a bulles, tels que:
— Le support du garnissage: plaque 16-1/2
— La hauteur et nature du liquide de piégeage: 20 cm d’eau déminéralisée.
— La hauteur, le diametre et la nature de billes le composant: 5 cm de billes en acier inoxydable AISI
420C de 1,5 mm de diametre.
— La vitesse d’air par orifice: 21,2 m -s™!.

A présent, nous nous intéressons a la perte de charge, parametre important pour le fonctionnement
d’un séparateur au niveau industriel. Pour cela, nous conservons les conditions listées hormis le type de
support. Ainsi, nous testons la plaque 32-1/2, la plaque 110-1 et la toile métallique Inox355. Les valeurs
de 'efficacité globale de collecte de particules de PVAc et de la perte de charge pour les différents supports
testés, ainsi que celles obtenues avec la plaque 16-1/2 sont présentées dans le tableau 3.10.

Tableau 3.10 — Valeurs de I’efficacité globale de collecte de particules de PVAc et de la perte de charge pour les supports du lit
granulaire immergé.

Type de support du garnissage immergé

Plaque 16-!/2 Plaque 32-!/> Plaque 110-1 Inox355

Efficacité globale (% en nombre) 65,1 57,1 46,4 54,4
Perte de charge (hPa) 27,6 27,7 23,2 20,7

Nous observons que le fait de doubler le nombre des orifices d’une plaque, en conservant leur taille
(plaques 16-1/2 et 32-1/2), engendre une diminution de I’efficacité de collecte sans modification notable
de la perte de charge. Les valeurs de la perte de charge trés similaires entre les trois plaques perforées
sont liées a la vitesse du gaz par orifices, puisque ce parametre est important lors de la génération des
bulles nous avons toujours réalisé les expériences avec la méme vitesse par orifice (21,2 m - s™!), de plus la
hauteur du garnissage était la méme pour chaque support.

Si nous analysons les valeurs de I’efficacité de collecte, nous observons une diminution avec
I’augmentation du nombre d’orifices de méme diametre. Ce phénomene peut s’expliquer par le débit total
d’air qui traverse la colonne a bulles, c’est—a—dire, selon le nombre et la taille des orifices de la plaque
perforée, le débit d’air devra €tre modifié pour assurer la méme vitesse de 1’air par orifice. Ainsi, pour la
plaque 16-1/2 le débit total est égal 2 4 L - min~', pour la plaque 32—1/2 nous avions 8 L - min~! et pour
la plaque 110-1, 110 L - min~!. En conséquence, une colonne a bulles équipée de la plaque de 16 orifices
se trouve dans un régime laminaire (Re = 700), ou le risque de coalescence des bulles est négligeable.
Avec la plaque de 32 orifices le bullage est proche du régime de transition (Re = 1400), pour lequel la
probabilité de coalescence des bulles augmente. Pour la plaque de 110, le régime turbulent (Re = 20 000)
favorise le contact entre le bulles et leur coalescence. Notons que la taille initiale des bulles n’a pas été
modifiée, mais a cause du régime turbulent, elles coalescent, ce qui ne favorise pas la collecte des particules.
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Ainsi, la plaque 16-1/2 s’avere étre le support le plus performant. La toile métallique
pourrait étre intéressante dans le cas des aérosols trés concentrés (concentrations supérieures a
10 - 107 particules - cm™), qui pourraient obstruer les orifices de la plaque perforée.

3.7.4.5 Variation de la composition d’un lit granulaire immergé bi—-couche

Afin de réduire la taille des bulles dans le but de limiter la valeur de la perte de charge et augmenter
Pefficacité de collecte des particules, nous avons également réalisé des expériences pour plusieurs
configurations d’un garnissage bi—couche.

Tableau 3.11 — Configurations de la composition du lit granulaire immergé.

Niveau de billes (cm)

0-5 14 23 32 5-0

Type de billes

Billes de verre de 2,75 mm de diametre 0 1 2 3 5
Billes métalliques de 1,5 mm de diametre 5 4 3 2 0

La plaque 16-1/2 sert de support a un garnissage bi—couche (cf. Tableau 3.11), la premiere section
contient quelques centimetres de billes de verre de 2,75 mm de diametre lesquelles produisent une faible
perte de charge mais des bulles de diametre important et présentent donc une efficacité de collecte limitée.
La seconde section, superposée a la premiere, est composée de billes en acier inoxydable de 1,5 mm de
diametre. L’ objectif de cette derniere couche de billes de masse volumique importante est de limiter les
passages préférentiels au sein du lit de billes et ainsi réduire la taille de bulles. Le tableau 3.12 présente
Iefficacité globale de collecte et la perte de charge pour les conditions testées.

Tableau 3.12 — Valeurs de ’efficacité globale de collecte pour 1’aérosol de PVAc et de la perte de charge pour les différentes
configurations de garnissage immergé.

Niveau de billes (cm)

0-5 14 23 32 5-0

Efficacité globale (% en nombre) 63,7 43,0 454 40,3 54,3
Perte de charge (hPa) 279 256 264 257 25,5

A partir des résultats d’efficacité de collecte obtenus pour les différentes configurations du lit granulaire
immergé, nous pouvons conclure que I’utilisation d’'un mélange de billes de différents diametres engendre
des efficacités moindres que le garnissage composé d’un seul type de billes. En effet, les deux types de billes
se mélangent a I’interface des couches favorisant les passages préférentiels et donnant lieu a des bulles de
taille plus importante que celles obtenues avec les garnissages mono—couches. Les pertes de charge étant
globalement fonction de la hauteur de liquide, peu de différences sont observées entre les configurations.

3.7.4.6 Facteur de qualité, gr

Suite aux résultats obtenus nous nous sommes intéressés a I’évaluation des performances de la colonne
a bulles (en termes non seulement d’efficacité mais également de dépense énergétique) a I’aide du facteur
de qualité, g (Equation 3.34), lequel représente le rapport entre I’efficacité de collecte des particules et la
perte de charge (AP) [12,204,205]. Une bonne performance de la colonne a bulles signifie avoir une grande
efficacité de collecte pour une perte de charge minimale.
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—-InP —In(l-n)
AP AP

qr = (3.34)

Afin de déterminer les meilleures conditions opératoires de la colonne a bulles, nous avons déterminé
le facteur de qualité pour les différents parametres opératoires de la colonne a bulles avec un garnissage
immergé€ composé€ de billes en acier inoxydable ainsi que la puissance énergétique (P, = AP-Q,) nécessaire
pour le fonctionnement de la colonne. La valeur de gr pour chaque condition opératoire est présentée dans
le tableau 3.13.

Tableau 3.13 — Valeurs du facteur de qualité pour les différentes conditions opératoires de la colonne a bulles avec un garnissage
immergé composé de billes en acier inoxydable.

Conditions opératoires gr (WPa™") P, (W) L AP(hPa)
Hauteur du garnissage immergé (¢p.s de 1,5 mm) dans 0cm 0,0295 0,158 = 50,39 23,73
20 cm de liquide, supporté par la plaque 16-!/2 et un débit 3cm 0,0337 0,183 60,35 27,43
d’air a I’entrée de la colonne de 4 L - min™! > cm 0,0397 0,186 66,91 27,86
10 cm 0,0408 0,189 68,64 28,39
Hauteur du liquide de piégeage avec un garnissage immergé 5cm 0,0560 0,088 52,16 13,16
de 5 cm de hauteur composé de billes de 1,5 mm de 10 cm 0,0403 0,122 54,39 18,27
diametre, supporté par la plaque 16-1/2 et un débit d’air a 20 cm 0,0382 0,184 65,09 27,56
I’entrée de la colonne de 4 L - min~! 25 cm 0,0343 0,218 67,54 32,76
4L -min™! 0,0388 0,184 65,66 27,55
6L - min™! 0,0264 0,429 57,73 32,19
Débit d’air a I’entrée de la colonne composée de 5 cm 8L - min~! 0,0268 0,287 53,16 28,68
de garnissage immergé (¢pi.s de 1,5 mm) dans 20 cm de 12 L - min~! 0,0179 0,834 53,79 43,19
liquide, supporté par la plaque 16-1/2 18 L - min™! 0,0010 2,241 5248 74,69
25L - min™! 0,0058 5,279 52,03 126,69

33 L-min™! 0,0045 9,168 52,84 166,69

Plaque 16-1/2 0,0382 0,184 65,09 27,55
Plaque 32-1/2 0,0306 0,184 57,07 27,66
Plaque 110-1 0,0269 0,154 46,39 23,16

Type de support pour 5 cm de garnissage immergé (@pi.s de
1,5 mm) dans 20 cm de liquide & 4 L - min~' comme débit

dair Tnox355 0,0380 0,138 5441 20,65
Diametre des billes en acier inoxydable composant 5 cm de 0,75 mm 0,0429 0,186 69,86 27,95
garnissage immergé dans 20 cm de liquide, supporté par la 1 mm 0,0422 0,186 69,15 27,86
plaque 16-1/2 et un débit d’air a I’entrée de la colonne de 1,5 mm 0,0381 0,185 65,27 27,75
4 L-min™!
0-5 0,0362 0,186 63,67 27,95
. . . ) 14 0,0219 0,171 43,00 25,61
l(;on.izllgu\ra‘t‘l(in.de. S_Icrn de gar(rllii;ilgde’ 1.mmerge dans 20 cm de 2.3 0.0229 0.176 45.39 26.42
tqude & Lemin - comme GebIt ¢ att 32 00200 0172 4028 25,73
5-0 0,0307 0,170 54,32 25,55

La valeur de gr en bleu correspond a la performance de la colonne a bulles avec la plaque 16-1/2 qui
supporte 20 cm de liquide de collecte & un débit d’air a I’entrée de 4 L - min~!. Nous pouvons remarquer
que la plupart des conditions testées permettent d’augmenter la performance du séparateur vis—a—vis des
particules ultrafines.

Les valeurs en rouge signalent les conditions opératoires sélectionnées. Nous avons choisi de travailler
avec une hauteur de garnissage 5 cm car le facteur de qualité n’est pas tres différent de celui des 10 cm
et cette hauteur est plus intéressante pour une colonne a bulles a niveau industriel en termes de perte de



86 Chapitre 3. Performances d’une colonne a bulles

charge, ce qui se traduit par une faible valeur de la puissance énergétique, Pj,. Pour la colonne a bulles
avec un garnissage immergé de 5 cm dans 5 et 10 cm de hauteur de liquide de collecte (deuxieme condition
opératoire), la valeur du g est particulierement élevée. Cela s’explique par la faible valeur de la perte de
charge laquelle est liée directement a la hauteur du liquide et non par une augmentation de 1’efficacité de
collecte, ce qui fait que le rapport entre le logarithme de la pénétration et la perte de charge soit assez
élevé. La raison pour laquelle nous avons choisi un garnissage de billes de 1,5 mm de diametre est la
facilité de manipulation lors d’une opération de filtration avec une colonne a bulles de taille industrielle.
Pour le support, le débit d’air a I’entrée de la colonne et la configuration du garnissage, les valeurs choisies
correspondent a celles qui ont donné la valeur de gr la plus élevée.

3.8 Performances d’une colonne a bulles au cours du temps

Les configurations et les conditions opératoires de la colonne a bulles choisies précédemment
permettant d’obtenir une efficacité de collecte élevée mais qui reste encore inférieure a celle des médias
fibreux. Dans ce chapitre nous nous intéressons aux performances de la colonne a bulles au cours du temps.
Des essais portant sur le suivi de 1’évolution de I’efficacité de collecte et le temps de saturation du liquide
de piégeage ont ét€ menés sur le banc de métallisation de I’'INRS qui permet de générer des fumées de
métallisation dans des concentrations élevées et proches des conditions réelles. Une attention particuliere a
été portée sur la possible remise en suspension des particules collectées dans le liquide.

3.8.1 Banc de métallisation

Le banc de métallisation de I'INRS utilisé pour tester les performances de la colonne a bulles au cours
du temps est illustré figure 3.37. L’aérosol est généré au sein de la chambre de métallisation a 1’aide d’un
pistolet de type arc électrique (Margarido M25) alimenté par deux fils d’alliage Zn (85 %)/Al (15 %) (¢
2 mm-120 A). Une partie des particules produites est projetée sur un cylindre métallique en rotation. Les
particules les plus lourdes sédimentent et sont récupérées dans un bac situé dans la chambre (le détail du
principe de la génération de particules par métallisation est décrit dans la section 2.1).
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Ficure 3.37 — Montage de la colonne a bulles dans le banc de métallisation pour la mesure de I’efficacité de collecte



3.8. Performances d’une colonne a bulles au cours du temps 87

Les particules les plus fines (90 % des particules ont un diametre inférieur a 100 nm) sont aspirées
vers le conduit d’extraction des fumées de 20 cm de diamétre avec un débit proche de 2000 m* - h™!. Afin
de rejeter un air épuré a I’environnement extérieur, cette canalisation est équipée d’un cyclone qui retient
la fraction de particules plus grosses (d, > 1 um). Les particules plus fines sont collectées dans un filtre
a cartouches. L’aérosol échantillonné est dirigé vers un cyclone (BGI, diametre de coupure de 1 um a
5L - min~') situé en amont de la colonne & bulles, afin de limiter la taille des particules. Compte tenu de la
valeur importante de la concentration en particules (2 - 108 particules - cm™) un diluteur Palas VKL 100
(débit d’échantillonnage de 0,3 L - min~! pour une pression d’air comprimé de 1,5 bar) est placé en amont
de la colonne afin de limiter d’une part 1’agglomération des particules et permettre d’autre part la bonne
utilisation des granulométres. Un débit de 4 L - min~!, & travers la colonne 2 bulles, est assuré grice i une
tuyere sonique et une pompe a vide situées en aval de la colonne a bulles. La distribution granulométrique
et la concentration des particules en amont et en aval de la colonne sont obtenues au moyen d’un SMPS
Grimm. Enfin d’éviter un biais dans le comptage des particules, un déshumidificateur a été placé en aval de
la colonne.

Afin de déterminer la concentration massique des fumées en amont et en aval de la colonne, un
prélevement sur filtre (fibres de verre (GFC 47 mm)) est installé & la place des granulometres (cf. Figure
3.37). Le débit d’échantillonnage est assuré par un tuyere sonique et une pompe a vide. La perte de charge
de la colonne a bulles est enregistrée au cours du temps (Almemo, FDA602S1K).

hliquide: 20 cm

:I:hbilles_ 5cem

Ficure 3.38 — Schéma de la configuration de la colonne a bulles avec 5 cm de billes inox de 1,5 mm de diametre, immergées dans
20 cm de liquide de collecte.

La configuration de la colonne a bulles est celle établie auparavant avec les aérosols modeles. A savoir,
une plaque perforée de 16 orifices de 0,5 mm de diametre ou une toile métallique Inox355 supportant le
garnissage composé d’une couche de 5 cm de billes en acier inoxydable AISI 420C de 1,5 mm de diamétre.
Enfin, la hauteur d’eau est fixée a 20 cm (cf. Figure 3.38).

3.8.2 Résultats

L’objectif de ces essais spécifiques est de vérifier la stabilité des performances du dispositif dans
le temps. C’est la raison pour laquelle les essais ont été menés pendant au minimum 8 heures sans
renouvellement du liquide de piégeage. Nous nous intéresserons successivement a 1’évolution de la perte
de charge et a I’efficacité de collecte.
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3.8.2.1 Evolution de la perte de charge de la colonne au cours du temps

La perte de charge est conditionnée par la hauteur du liquide de collecte et par le distributeur de gaz
servant également de support au garnissage. Les essais menés avec les aérosols modeles (cf. Chapitre 3) ont
permis de sélectionner deux supports: la plaque 16-1/2 et la toile métallique Inox355. Il nous reste a évaluer
leur performance au cours du temps afin de choisir le plus adapté a cette application.

80 I T I
H ¢ Plaque 16-1/2

70 r .................... ¢ Inox355

60 S SO S :

50 S BRSNS

40

30

Perte de charge (hPa)
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T NN S S ——

Temps de collecte de fumées (h)

Ficure 3.39 — Suivi de la perte de charge au cours du temps pour la colonne a bulles équipée de la plaque perforée 16—!/2 ou de la
toile métallique Inox355.

La figure 3.39 présente I’évolution de la perte de charge pour les deux supports de garnissage.
Nous observons que la perte de charge de la colonne a bulles équipée de la plaque 16-1/2 augmente
exponentiellement dans le temps (jusqu'a 75 hPa qui est la valeur limite de détection du capteur).
Cette augmentation de la perte de charge est imputée au colmatage progressif des orifices de la plaque
perforée. A D'inverse, la perte de charge de la toile métallique Inox355 reste constante pendant les 12 h
d’expérimentation. Ce constat justifie 1'utilisation de la toile métallique Inox355 comme support de
garnissage dans les expériences a venir. Cette configuration permet ainsi de travailler a perte de charge
constante.

3.8.2.2 Evolution de Iefficacité de collecte de la colonne au cours du temps

L’objectif est de déterminer I’efficacité de collecte de la colonne (équipée de la toile métallique
Inox355 comme support de garnissage) vis-a-vis des fumées de métallisation et de suivre son évolution
sur une longue durée de fonctionnement. Le protocole retenu pour la détermination de I’efficacité est
le protocole 3 décrit dans la section 3.2.1. La seule différence par rapport a ce protocole est que les
concentrations massiques ont été déterminées par prélevement sur filtres a fibres de verre en amont et aval
de la colonne et non pas calculées a partir des distributions granulométriques en nombre.

La concentration massique de 1’aérosol est déterminée a partir des masses des particules collectées sur
les filtres de prélevement, le temps et le débit d’échantillonnage, comme suit:

. Masse du filtre colmaté — Masse du filtre neuf
Concentration en masse = — - — - (3.35)
Temps d’échantillonnage - Débit d’échantillonnage
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Les résultats (cf. Figure 3.40) mettent clairement en évidence que I’efficacité massique globale de
collecte reste quasi constante ((30,0 + 0,3) %) sur les 8 heures d’essais.
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Ficure 3.40 — Suivi de I’efficacité globale de collecte en masse.

A partir des valeurs expérimentales du débit massique de particules, du débit volumique de filtration
et de I’efficacité de collecte, il est possible de déterminer la concentration massique de particules collectées

dans le liquide au bout de 8 h (C,, 1), comme

Cm,L =

suit,

Vi

Qm'n'tf

(3.36)

Avec, O, le débit massique de particules en amont, 17 I'efficacité de filtration, 77 le temps de filtration
et V;, le volume de liquide dans la colonne. Ainsi, nous obtenons une concentration massique de particules
collectées pendant 8 h dans le liquide de piégeage égale 2 50 mg - L.
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Ficure 3.41 — Efficacité fractionnelle de collecte en nombre pour les particules issues de fumées de métallisation, de PVAc et de

graphite.
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Nous avons réalisé aussi des expériences pour déterminer 1’efficacité de collecte en nombre pour les
particules issues de fumées de métallisation, et nous avons comparé les résultats aux efficacités de collecte
en nombre obtenues pour les aérosols modeles (cf. Figure 3.41). Nous avons observé que I’efficacité en
nombre pour les particules métalliques est bien inférieure a celle du PVAc. Cet écart peut étre attribué a la
nature ou a la forme des particules. Pour valider ces hypotheses nous avons réalisé des mesures d’efficacité
avec des particules de graphite générées par décharge électrique (PALAS GFG 1000) qui présentent
une distribution granulométrique similaire a celle des particules métalliques ou du PVAc mais avec une
structure géométrique proche des fumées de métallisation. La comparaison des efficacités globales de
collecte (en nombre) pour les trois types de particules (7rumees = (22,0 £0,2) %, npyac = (51,0 £0,3) %
et Ngraphire = (45,0 £0,2) %) met en €vidence que les valeurs pour les deux aérosols modeles (PVAc et
graphite) sont proches, tandis que celle pour les particules issues des fumées de métallisation reste assez
faible.

En conséquence, I’écart entre les efficacités de collecte des particules modeles et des fumées de
métallisation n’est pas lié a la nature ou a la forme des particules mais possiblement & une pression
insuffisante a I’entrée du diluteur lors des échantillonnages. A D’avenir il pourrait étre intéressant de
mesurer ’efficacité de collecte de la colonne a bulles vis-a-vis des fumées de métallisation avec un débit
d’échantillonnage plus élevé afin de vérifier cette hypothese.

3.8.2.3 Etude de la remise en suspension des particules et de la concentration de saturation

Nous avons déterminé que I’efficacité de collecte de la colonne a bulles vis—a—vis des particules issues
de fumées de métallisation est bien que inférieure a celle des aérosols modeles et reste constante au cours
du temps (sur une période de 8 h de fonctionnement). Afin de valider I"hypotheése d’une possible remise
en suspension des particules collectées pour expliquer la faible valeur de I’efficacité mesurée, 1’expérience
suivante a été réalisée.

10° .

1000 |-

Concentration de particules
en aval de la colonne a bulles (particules - cm™)

100
7.2 7.3 74 7,5 7.6 77

Temps de collecte de fumées de métallisation (h)

Ficure 3.42 — Evolution de la concentration en aval de la colonne 2 bulles pendant et apres la génération.

Pendant 8 h, la concentration totale des particules en aval de la colonne est enregistrée a 1’aide
d’un compteur a noyaux de condensation (CPC). A Dissue de cette période d’épuration des fumées
de métallisation la génération est stoppée mais le débit (d’air dépourvu de particules) est maintenu a

travers la colonne. La figure 3.42 présentant 1’évolution de la concentration en aval de la colonne a bulles
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pendant toute la durée de 1’essai montre clairement I’absence d’une remise en suspension des particules
préalablement collectées. En effet, a I’arrét de la génération de 1’aérosol, la concentration de particules en

aval de la colonne diminue rapidement au dessous de 200 particules - cm™>.

Lors de I’arrét de la génération, la concentration en particules collectées dans le liquide est évaluée a
50 mg - L', Cette concentration est peut étre trop faible pour mettre en évidence une possible remise en
suspension des particules collectées. C’est la raison pour laquelle, nous allons nous intéresser a I’influence
de la concentration en particules dans le liquide sur la remise en suspension. En d’autres termes, existe-il
une concentration limite a partir de laquelle une remise en suspension apparaitrait.

Préparation d’une suspension de nanoparticules Zn/Al

Afin de déterminer la concentration limite pour laquelle les particules, en suspension dans le liquide de
collecte, seront remises en suspension dans 1’air, une série d’expériences a été conduite. Pour des raisons
de coiit et de durée d’expériences, nous n’avons pas directement travaillé sur le banc de métallisation.
Différentes suspensions de concentrations connues en particules de Zn/Al ont ainsi été préparées a partir
de la poussiere recueillie dans la trémie du filtre a cartouches de ’installation (cf. Figure 3.37). La mesure
de la granulométrie en milieu liquide a été effectuée a I’aide d’un Mastersizer 2000 et met en évidence que
ces poussieres présentent une distribution granulométrie plus élevée (taille moyenne d’environ 30 um) que
celles générées sous forme d’aérosol directement par le pistolet a arc électrique. Cette différence est liée a
I’agglomération des particules dans la trémie du filtre a cartouches.

Afin de se rapprocher de la distribution granulométrie des aérosols générés, une sonde a ultrasons
(Sonics Vibra—cell VCX130, fréquence 20 kHz) a été utilisée pour désagglomérer les agrégats. Deux
parametres peuvent avoir une influence sur la désagglomération: la fréquence et le temps de sonification.
Une étude spécifique a donc été entreprise pour déterminer les conditions opératoires optimales de
sonification permettant d’obtenir une granulométrie en milieu liquide proche de celle des fumées de
métallisation.

Détermination de la fréquence optimale de sonification

Pour une concentration fixée 2 200 mg - L~! (concentration choisie de facon aléatoire, par la suite
nous testerons 'influence de la concentration), nous avons testé six fréquences de sonification (0 (sans
sonification), 4, 8, 12, 16 et 20 kHz (fréquence maximale d’opération)) pendant 90 s. A I’issue de la période
de sonification, une mesure de la distribution granulométrique de la suspension est réalisée. Afin de limiter
la ré-agglomération des particules, la solution est versée rapidement dans la cuve du granulometre, laquelle
est équipée d’un agitateur qui tourne A une vitesse d’agitation de 2000 tr - min~' afin d’assurer un débit
constant dans la cellule de mesure. Cette vitesse d’agitation dans la cuve d’alimentation du granulometre a
été choisie afin de favoriser la désagglomération.

Nous pouvons observer que le diametre médian diminue lorsque la fréquence de sonification
augmente (cf. Tableau 3.14). La valeur la plus faible de la médiane est obtenue a la fréquence maximale
(3,93 um). Notons que les ultrasons permettent de désagglomérer les nanoparticules mais que la distribution
granulométrique est encore éloignée de celle générée par les procédés de métallisation.
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Tableau 3.14 — Valeurs du diametre médian pour les différentes fréquences de sonification testées pendant 90 s pour une solution
de concentration fixée 2 200 mg - L'

Fréquence de sonification (kHz) 0 4 8 12 16 20

Diameétre médian (ium) 2046 1049 6,01 445 5,19 393

Détermination de la durée optimale de sonification

Dans cette série d’expérience nous avons fixé la fréquence de sonification maximale (20 kHz) et
fait varier le temps de sonification (0 (sans sonification), 15, 30, 60, 90 et 120 s). La concentration en
particules de Zn/Al est comme pour I’expérience précédente fixée 2 200 mg - L™!. Le diametre médian de

la suspension diminue avec 1’augmentation de la durée de sonification avant de se stabiliser a partir de 90
secondes (cf. Tableau 3.15).

Tableau 3.15 — Valeurs du diametre médian pour les diftérentes durées de sonification a une fréquence de 20 kHz pour une
solution de concentration fixée 20,2 g - L.

Temps de sonification (s) 0 15 30 60 90 120

Diametre médian (ium) 20,34 7,71 6,01 445 4,13 3,93

Ces essais nous ont permis de fixer les conditions opératoires optimales pour maximiser la
désagglomération. Pour la suite des essais nous fixerons donc une fréquence de 20 kHz et un temps de
90 s. Dans ces conditions la distribution granulométrique de la suspension est présentée figure 3.43.

10
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Ficure 3.43 — Distribution granulométrique de la suspension de fumées de métallisation sans sonification et avec une fréquence
de sonification de 20 kHz pendant 90 s.

Influence de la concentration de la suspension et du volume du récipient de sonification sur les
performances de la sonification

Afin d’étudier I’influence de la concentration de la suspension sur les performances de la sonification,
une série d’essais a été menée pour onze concentrations différentes comprises entre 0,2 et 50 g - L™! et trois
volumes du récipient de sonification différents (200, 500 et 1000 ml).
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Le diametre médian pour les différentes concentrations testées reste constant autour de 4 um, ce qui
nous permet de conclure qu’il n’y a aucune influence de la concentration de la suspension sur la distribution
granulométrique (cf. Figure 3.44(a)).

—02g cm’ — 200 ml
—0,5g-cm’ : : : 500 ml
7k
2g-cm?

s 6 - cm?® -
5] 5 Q
g &
£ E
s 4T <
> >
g g
= 3+ eeet =
Q Q
< <
£ 5]
= &3

2k

.

0 |

0,1 1 10 100 1000
Diameétre de particules (microm) Diamétre de particules (um)

(a) (b)

Ficure 3.44 — Variation de la granulométrie en milieu liquide, pour différentes concentrations (a) et pour différents volumes (b)
de solutions de particules sous les effets des ultrasons.

Les résultats ne permettent pas de conclure sur I’influence du volume de la solution sur la distribution
granulométrique (cf. Figure 3.44(b)). En réalité, la taille de la sonde est trop petite pour des volumes
importants de solution, en conséquence, toutes les particules de la solution ne sont pas sous 1’action des
ultrasons et donc la désagglomération n’est pas homogene. En conclusion, nous avons mis en évidence que
I’utilisation d’une sonde a ultra-sons permet de réduire le diametre médian en volume de la distribution
granulométrique des agglomérats Zn/Al de 20,34 & 3,93 um. La réduction maximale est atteinte pour une
fréquence de sonification 20 kHz pendant 90 s. Bien que le diametre médian reste encore treés supérieur a
celui des fumées de métallisation, centrées a 117,89 nm en volume (déduit de la masse volumique effective
et de la distribution en nombre) nous utiliserons ce protocole opératoire et ces conditions opératoires de
sonification pour préparer des suspensions de particules Zn/Al de concentrations variables.

Saturation du liquide — Concentration limite

On peut supposer que la remise en suspension des particules dans 1’air liée a 1’éclatement des bulles
de gaz a la surface du liquide de piégeage sera d’autant plus importante, toute chose égale par ailleurs, que
la concentration particulaire sera importante. Au dela d’une certaine concentration appelée concentration
limite (Ciim,,), cette remise en suspension peut nuire aux performances de la colonne garnie. Afin de
déterminer cette concentration limite, nous avons menée une série d’expérience sur la colonne garnie
équipée de la toile métallique Inox355, de 5 cm de billes en acier inoxydable de 1,5 mm de diameétre et de
20 cm de liquide. L’eau est chargée en particules de Zn/Al a différentes concentrations (0,5, 1 et 5 g-L™1).
De par la légereté des particules constituant la poudre métallique récupérée dans la trémie du filtre a
cartouches de I’installation du banc de métallisation de I’'INRS, nous limitons les essais a une concentration
égale 2 5 g - L™! qui constitue déja, visuellement, une suspension trés chargée.
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Les suspensions ont été préparées selon le protocole opératoire optimisé précédemment (passage aux
ultra-sons (20 kHz) pendant 90 s). Le bullage dans la colonne a été effectué avec de I’air préalablement filtré
aun débit de 4 L - min~!. Une mesure de la concentration particulaire en aval de la colonne a été réalisé avec
un compteur a noyaux de condensation pendant environ 30 min. La méme expérience a été menée avec de
I’eau claire a titre de comparaison. Le tableau 3.16 présente les valeurs de la concentration totale en nombre
de particules mesurée en aval de la colonne pour les différentes suspensions de particules de métallisation
et pour I’eau déminéralisée. Pendant les 30 minutes de 1’expérience, la concentration moyenne en aval de
la colonne reste inférieure 4 10 particules - cm™ quelles que soient les suspensions testées (y compris le
liquide propre).

Tableau 3.16 — Suivi de la concentration de particules en aval de colonne a bulles pour des solutions de concentration entre 0,5 et
5g- L7, comparée a celle de 1’eau déminéralisée.

Concentration de la suspension (g - L") 0 0,5 1 5

Concentration en aval de colonne (particules - em™@) 35+23 64+31 65+27 58+20

Nous avons donc utilisé deux méthodes pour déterminer la remise en suspension de particules, a savoir,

— Méthode I: Mesure de la concentration en aval de la colonne a bulles a la fin de la génération (cf.
Figure 3.42).

— Meéthode 2: Mesure de la concentration en aval de la colonne a bulles a partir d’une suspension de
particules, avec un bullage assuré par une alimentation d’air propre (cf. Tableau 3.16).

Nous nous attendions a ce que les valeurs des concentrations en aval de la colonne a bulles mesurées
par les deux méthodes soient treés similaires, cependant, les résultats présentent un écart d’un facteur 20.
Cette différence pourrait s’expliquer par la différence de la granulométrie des particules dans chaque
méthode. En effet, avec la méthode 1, le liquide de piégeage a été chargé en particules directement par la
filtration des fumées de métallisation (diametre moyen auteur de 90 nm). Tandis qu’avec la méthode 2, le
liquide de collecte a été chargé en particules par 1’ajout d’une quantité connue de particules récupérées
dans la trémie du filtre a cartouches de I’installation du banc de métallisation de I’'INRS (suspension de
particules soumise aux ultrasons avec un diametre moyen auteur de 4 um). En conséquence, il est possible
que lors de la premiere méthode nous arrivons a mesurer des particules fines remise en suspension, tandis
qu’avec la méthode 2, ces particules fines n’étaient pas présentes, la concentration mesurée est quasi nulle..

Il ressort, néanmoins, de cette série d’expériences que la remise en suspension de particules collectées
peut étre négligée tant que la concentration en particules piégées dans I’eau reste inférieure 2 5 g - L1,

3.8.2.4 Périodicité de changement du liquide de piégeage

Afin d’avoir une idée de la périodicité de changement du liquide de collecte de la colonne, nous avons
déterminé le temps (7;;;) nécessaire pour que la concentration du liquide atteigne 5 g - L~!; concentration
assez élevée du point de vue qualitatif. Ce calcul a été réalisé a partir des donnés obtenues lors des
expériences pour déterminer 1’efficacité globale en masse (77qsse); @ savoir un débit massique en amont
(Omasseany,) égale 2 0,32 mg-min~!, 4L -min~! de débit volumique (Q,) & travers la colonne a bulles
contenant un volume de liquide de piégeage (V1) égal 2 955 cm? et une efficacité globale de collecte de

30 %; comme suit,
C[. ig VL
trin = e (337)

Qmasseumom * Nmasse
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Ce résultat prédit que la colonne a bulles pourrait fonctionner en continu, dans les conditions
mentionnées précédemment, pendant 35 jours avant le renouvellement du liquide de collecte. A noter que
I’évaporation du liquide de piégeage n’a pas été prise en compte dans le calcul.

3.8.2.5 Epuration du liquide de piégeage

Nous avons pu mettre en évidence dans les chapitres précédents que 1’utilisation d’une colonne a
bulles permettait d’épurer I’air chargé en particules issues des procédés de métallisation. Il ne s’agit dans
les faits que d’un transfert de polluant de la phase gaz vers la phase liquide. Le liquide contaminé doit
également étre traité avant son rejet dans I’environnement. Lors des essais réalisés précédemment sur la
remise en suspension, nous avons pu observer 1’apparition d’un dépdt de particules au fond de la colonne
(sur la plaque perforée ou sur le lit de billes) quelques temps apres I’arrét du bullage.

Ce constat nous a permis de supposer que le bullage de la suspension de particules favoriserait
I’agglomération de ces dernieres qui sédimenteraient ensuite lorsque le bullage est stoppé. Pour confirmer
cette hypothese, une série d’essais a été entrepris afin d’observer qualitativement 1’influence du bullage sur
la sédimentation de particules.

Le renouvellement et donc le traitement du liquide a lieu lorsque la concentration particulaire atteint
la concentration limite. Pour atteindre cette concentration, le temps d’opération de la colonne a bulles
est extrémement long et donc cofiteux. C’est la raison pour laquelle nous avons décidé d’effectuer les
expériences de sédimentation a partir d’une solution aqueuse de poudres métalliques a une concentration
de 5 g- L' préparée dans une éprouvette qui simule la colonne a bulles. Le bullage est effectué a 1’aide
d’un fritté. Cette facon de procéder permet, non seulement de préparer trés rapidement des solutions mais
aussi de mieux maitriser les conditions opératoires.

Le protocole opératoire mis en ceuvre consiste a préparer quatre suspensions a une concentration de
5g-L7! et les soumettre aux ultrasons pendant 90 s 4 20 kHz afin de réduire la taille des particules. Pour
chacune des suspensions, nous appliquons un temps de bullage différent (0, 10, 30, 60 et 240 min). Le débit
de bullage est fixé 2 1 L - min~! afin que le bullage produit par le fritté soit homogene et similaire a celui
de la colonne a bulles en termes de taille et nombre de bulles.

A I’issue de la période de bullage, les suspensions sont laissées au repos. Nous observons alors que les
particules sédimentent rapidement. Ce phénomene est d’autant plus important que la période de bullage est
longue. L’agglomération des particules en est ainsi facilité et par conséquent leur sédimentation.

Apres quelques heures de repos, une partie des particules qui ont sédimenté remonte brusquement a
la surface pour former un dépdt. In fine nous obtenons une solution qui comprend 3 parties: un dépdt de
surface, un surnageant tres clair au milieu et un dépdt au fond. Le dépot de surface est 1ié a la sonification
qui crée des micro-bulles qui se retrouvent piégées dans les agglomérats et les font remonter a la surface
par flottation. Cette hypothese a été vérifiée en agitant ce dépot de surface. Cette agitation casse les bulles
et les agglomérats sédimentent de nouveau pour ne former que 2 phases: le surnageant et le dép6t au fond.

A la fin de la sédimentation, nous pouvons observer que le surnageant est d’autant plus clair que
le temps de bullage est long (cf. Figure 3.45). De plus, afin de vérifier la granulométrie des particules
contenues dans le surnageant et celles qui ont sédimenté, nous avons réalis€é des mesures au Mastersizer
2000 des deux phases présentes a la fin de la période de sédimentation.
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T T T T

Fraction volumique (%)

0,1 1 10 100 1000

Diameétre de particules (um)

(d)

(@) (b)

Ficure 3.45 — Comparaison de I’influence de différents temps de bullage: (a) 0,5 h, (b) 1 h, (c) 4 h et (d) Suivi de la distribution
granulométrique du surnageant.

La figure 3.46 présente les distributions granulométriques du surnageant et du dépdt a la fin de la
sédimentation d’une suspension de fumées de métallisation apres 4 h de bullage. Nous pouvons observer
que la différence entre les diametres médians pour les deux phases est d’environ 6 um. La distribution
granulométrique des particules présentes dans le surnageant est centrée a 5,12 um et celle du dépot est plutot
autour de 10,98 um. Ces résultats confirment I’influence du bullage dans la ré—agglomération des particules.

Le bullage dans la colonne favorisera donc 1’agglomération des particules et donc le futur traitement de
liquide.
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Ficure 3.46 — Distribution granulométrique du surnageant et du dép6t d’une suspension de fumées de métallisation apres 4 h de
bullage.
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3.9 Synthese

Ce chapitre avait pour objectif de déterminer les performances de filtration d’une colonne a bulles
vis—a—vis des particules ultrafines. Nous avons observé que la capacité de collecte de ce séparateur est liée
principalement a la taille des bulles. En d’autres termes, plus les bulles sont fines, plus la probabilité que
les particules rentrent en contact avec I'interface air-liquide augmente. Ainsi, afin d’obtenir le plus petit
diametre de bulles, qui signifie une efficacité de collecte élevée, nous avons réalisé des expériences avec
différentes configurations de la colonne et conditions opératoires, telles que la géométrie du distributeur de
gaz, la nature et la hauteur du liquide de piégeage et le débit d’air dans la colonne.

Il est connu que les distributeurs de gaz de type fritté forment des bulles trés fines avec un régime
de bullage bien homogene, ce qui peut signifier une efficacité de collecte élevée. Mais pour notre
application il n’est pas adapté car les particules collectées au sein du fritté le colmatent ce qui augmente
la perte de charge. En conséquence, nous avons testé plusieurs plaques perforées (contenant différents
nombres et diametres des orifices) comme distributeur de gaz. Des mesures de la perte de charge et de
Iefficacité de collecte nous ont permis de mettre en évidence que la plaque perforée de 16 orifices de
0,5 mm de diametre était la plus adaptée, avec un régime de bullage homogene et une faible perte de charge.

Un état de I’art a mis en évidence I’'influence des tensioactifs sur les régimes de bullage. Pour quantifier
Ieffet de 1’ajout de tensio-actif sur la taille des bulles, sur I’homogénéité du bullage et donc sur I’efficacité
de collecte, nous avons testé des solutions aqueuses de chlorure de sodium (0,21 M), et d’isopropanol (5
et 10 %wt). Les résultats ont montré que la présence de ces tensio-actifs n’améliore par significativement
I’efficacité de filtration.

Plusieurs auteurs ont démontré que la hauteur du liquide de collecte [178, 179] et le débit d’air dans la
colonne [6, 150-152] sont des parameétres qui exercent une forte influence sur le transfert de matiére dans
la colonne a bulles. Dans notre étude nous avons confirmé I’effet de la hauteur du liquide de piégeage. Le
phénomene s’explique par une augmentation du temps de séjour des bulles dans la colonne. Par contre, les
débits testés ne permettent pas de conclure sur son influence sur I’efficacité de collecte.

Dans le chapitre précédent, nous avons montré que les particules possedent une charge électrique
susceptible d’influencer leur collecte. Pour tester cet effet, nous avons déterminé I’efficacité de collecte
de particules préalablement chargées (positivement ou négativement) et neutres. Les résultats ont permis
d’exclure ce parametre dans la suite de notre étude car son influence sur la filtration des particules demeure
négligeable.

Le modele théorique de Fuchs [9] et Pich et Schiitz [181] a permis de déterminer les conditions
opératoires pour lesquelles D'efficacité de collecte est maximale et ainsi modifier les parametres
d’optimisation de la performance de la colonne a bulles. Malgré 1’évidente influence de la hauteur du
liquide de piégeage, nous avons privilégié la taille des bulles comme parametre clé dans I’intensification
des capacités de filtration de ce laveur, afin de conserver une faible perte de charge opérationnelle. Des
lors, pour diminuer la taille des bulles, nous avons étudié I’influence d’un garnissage de billes sphériques
immergées dans le liquide de piégeage.
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Finalement, la hauteur du garnissage, la taille et la masse volumique des billes, entre autres, ont été
testées afin d’établir la configuration de la colonne a bulles permettant d’accroitre 1’efficacité de collecte de
la colonne a bulles méme si celle—ci reste encore inférieure a celle des médias fibreux. Ainsi, la meilleure

! est:

configuration de toutes celles étudiées pour un débit de gaz a traiter de 4 L - min~
— Support ou distributeur de gaz: Plaque 16—1/2 ou toile métallique Inox355
— Garnissage:
— Hauteur: 5 cm
Nature de billes: Acier inoxydable AISI 420C
Diametre de billes: 1,5 mm
Configuration: mono—couche
— Liquide de piégeage:
— Hauteur: 20 cm
— Nature: Eau

Ces conditions opératoires ont été utilisées pour déterminer 1’évolution des performances de la colonne
au cours du temps, c’est—a—dire, au cours de la filtration de particules ultrafines issues des fumées de
métallisation (7 - 108 particules - cm™3 et 90 mg m=3 [4]).

Des essais menés pendant huit heures de fonctionnement de la colonne a bulles, sans renouveler le
liquide de collecte nous révelent que ’efficacité de collecte est stable et sans remise en suspension des
particules préalablement collectées dans le liquide. Dans ces conditions de fonctionnement (efficacité
globale de collecte égale a 30 %) et pour une concentration maximale en particules piégées par le liquide
fixée 2 5 g-L7!, la colonne pourrait fonctionner pendant 35 jours avant le renouvellement du liquide de
piégeage. Pour une efficacité de collecte de 95 % 1’opération de maintenance doit étre réalisée tous les 10
jours.

De plus, nous avons mis en évidence que le bullage dans la colonne favorise non seulement le transfert
des particules nanométriques de la phase gaz vers la phase liquide mais également leur agglomération dans
la phase liquide ce qui permettrait de traiter ou de régénérer le liquide par sédimentation des agglomérats.



Conclusions générales et
perspectives del’étude

L’objectif principal de cette étude été de déterminer si un laveur de gaz, du type colonne a bulles
pourrait étre une alternative aux médias fibreux pour la collecte des particules ultrafines issues des fumées
de métallisation. Dans cette optique, nous avons réalisé des expériences pour déterminer les performances
de filtration d’une colonne a bulles vis—a—vis des nanoparticules. Des études réalisées auparavant ont permis
de connaitre la granulométrie et la concentration (en nombre et en masse) des fumées de métallisation
collectées par les installations de ventilation industrielles. Ainsi, nous savons que ces aérosols ont une
concentration en nombre trés importante, 1 - 108 particules - cm™, avec 90 % des particules ayant une taille
inférieure 2 100 nm. Par ailleurs, la collecte des particules ultrafines est influencée, entre autres, par leur
masse volumique et leur charge électrique. C’est la raison pour laquelle nous avons réalisé des expériences
pour connaitre la masse volumique effective et le nombre de charges élémentaires des particules. En
analysant les résultats de la masse volumique effective cas des particules de cuivre, de graphite et des
particules issues des fumées de métallisation, nous avons pu observer que la masse volumique effective est
inférieure a la masse volumique du matériau. Cette observation s’explique par la formation des agglomérats
non sphériques de forte porosité. Par contre, pour 1’aérosol de PVAc, la masse volumique effective obtenue
est constante quel que soit le diametre de mobilité électrique et proche de la valeur de la masse volumique
du matériau. Cela signifie que les agglomérats formés sont sphériques, et par conséquent que le diametre
équivalent en mobilité électrique et le diametre équivalent en volume sont identiques. Cette sphéricité
des agglomérats de PVAc a été confirmée par des photos prises a 1’aide d’un microscopie électronique en
transmission. Ces résultats nous ont permis de comparer la distribution granulométrique et la concentration
de particules en masse, pour les masses volumiques du matériau et effective. Nous avons pu observer le
décalage de la distribution granulométrique ainsi qu’une variation de la concentration en fonction de Ia
métrique choisi (masse ou nombre).

Dans un deuxieme temps, nous nous sommes intéressés a la collecte des particules de cuivre, graphite
et PVAc a I’aide d’une colonne a bulles, avec 1’objectif d’établir les conditions opératoires qui donneraient
Iefficacité de collecte la plus élevée. Pour commencer, un protocole de mesure a été établie de maniere a
éviter les possibles biais liés a I’agglomération des particules et aussi a leur dépdt dans les canalisations
de I’installation et sur les parois de la colonne a bulles. Ensuite, nous avons testé différents parametres et
nous avons pu conclure que les conditions opératoires de la colonne a bulles qui ont donné ’efficacité de
collecte la plus élevée sont, une plaque perforée de 16 orifices de 0,5 mm de diametre, avec une hauteur
de 20 cm d’eau déminéralisée comme liquide de piégeage et un débit d’air a travers la colonne égal a
4L -min~!. A partir des conditions opératoires établies, nous avons effectué la validation du modele
théorique de Pich et Schiitz pour le calcul de I’efficacité de collecte dans le régime diffusionnel. Cette
validation nous a permis de prédire 1’efficacité maximale de collecte d’une colonne a bulles en fonction
des hauteurs de liquide de piégeage ainsi qu’en fonction des diametres des bulles. Nous avons observé
que pour avoir une efficacité proche de celle d’'un média fibreux, située autour de 95 %, il faut, au moins,
une hauteur de liquide de piégeage de 5 m, ce qui se traduit en une perte de charge trés importante, en
conséquence, un colit opérationnel élevé. Par contre, la diminution du diametre des bulles d’un millimetre
augmente considérablement I’efficacité de collecte, c’est la raison pour laquelle nous avons proposé une
intensification des performances de filtration de la colonne a bulles par une diminution de la taille des bulles.
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De facon a réduire la taille des bulles, parametre clé pour favoriser la collecte de particules dans une
colonne a bulles, nous avons testé différentes configurations de la colonne a bulles avec un lit granulaire
immergé. Ainsi, nous avons évalué I’influence de différentes types de billes (verre et inox) de différentes
tailles, ainsi que la hauteur du lit granulaire avec différents supports (plaques perforées et toile métallique).
Finalement, nous avons calculé le facteur de qualité (¢gr) pour chaque configuration de la colonne a bulles,
ce qui nous a permis de déterminer les conditions opératoires donnant la meilleur performance, avec une
efficacité de collecte égale a 67 % et une perte de charge de 28 hPa. Ces conditions opératoires nous ont
permis de générer des bulles de 3 mm de diametre et de taille peu variable avec le débit d’air a traiter.
Les conditions opératoires définies lors d’expériences avec les aérosols modeles ont été utilisées pour
déterminer 1’évolution des performances de la colonne au cours du temps, c’est—a—dire, au cours de la
filtration de particules ultrafines issues des fumées de métallisation. Les résultats nous ont permis de
confirmer le fonctionnement de la colonne a bulles en perte de charge constante lors de 8 h de prélevement,
condition clé pour utiliser ce type de séparateur a la place des médias fibreux. Nous avons pu définir une
concentration maximale dans le liquide de collecte afin d’éviter le remise en suspension de particules déja
collectées, valeur qui nous a permis de définir le temps de renouvellement du liquide de piégeage.

Finalement, nous avons mis en évidence que les laveurs du type colonne a bulles s’averent une solution
intéressante aux médias fibreux pour la collecte de particules ultrafines, d’une part car son fonctionnement
a perte de charge constant le fait un procédés de séparation peux couteux. D’autre part, étant donné que les
particules sont collectées dans 1’eau le risque de remise en suspension de particules lors des opérations de
maintenance est minimisé. Cela signifie que le risque d’inhalation des particules ultrafines par les opérateur
est quasi nul. Cependant le travaille d’intensification des performances doit étre poursuivi afin d’atteindre
des efficacités de collecte proches de celle des médias fibreux. Pour cela nous proposons quelques idées
pour poursuivre cette optimisation:

— Colonne a bulles multi—€tages avec la configuration optimale trouvé lors de cette étude.

— Etape d’agglomération en amont de la colonne 2 bulles, pour les particules de taille comprise entre
50 et 300 nm (MPPS), qui viendrait augmenter le performances de filtration de cette derniere.

— Ajout d’un filtre a particules, imperméable a I’eau, juste au dessus du liquide de piégeage de la
colonne a bulles afin de collecter les particules résiduelles, et diminuer le colmatage du filtre avec un
nettoyage constant par le contact avec le liquide de collecte.

— Ajout d’un spray dans la partie supérieure de la colonne a bulles, de facon a obtenir un couplage
entre une colonne a bulles et une colonne spray, qui permettrait de collecter les particules résiduelles
dans le liquide de la colonne.

De plus, il serait intéressant, par la suite, de réaliser une étude hydrodynamique profonde du bullage
dans cette configuration de la colonne a bulles et ainsi prédire avec plus d’exactitude 1’efficacité de collecte
de particules, afin d’obtenir une expression capable de prédire la taille de bulles générées dans un colonne
a bulles équipée d’un lit de billes immergé dans une hauteur fixe de liquide de piégeage.

Actuellement dans la littérature, la recherche est orientée vers 1’amélioration des techniques de
nettoyage du filtre [58], cependant I’étude d’autres techniques de séparation comme 1’électrofiltration, les
lits granulaires ou la collecte de particules dans un liquide pourrait constituer des alternatives intéressantes
ou des solutions complémentaires aux filtres.
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ANNEXE A

Définitions sur les aérosols

A.1 Définitions

Un aérosol est un ensemble de particules, solides ou liquides, d’une substance donnée en suspension
dans un milieu gazeux. Quelques parametres indispensables pour sa caractérisation sont définis par la suite
[12,17].

A.1.1 Diametre de Stokes, d,

Le diametre de Stokes est le diametre d’une sphere qui a la méme vitesse de sédimentation et la méme
masse volumique que la particule.

A.1.2 Diametre équivalent en volume, d,,

Le diametre équivalent en volume est défini comme le diametre d’une sphere qui a la méme masse, m,
que la particule de masse volumique, p,.

RNV
doy =(6 ’") (A1)

A.1.3 Diametre aérodynamique, d,

Le diametre aérodynamique est le diametre d’une sphére ayant la méme vitesse de chute que la
particules, et une masse spécifique égale 2 1 g-cm™. Dans le cas d’une particule quelconque, on montre

que
do= |2 -d, (A2)
X

pp est la masse volumique de 1’aérosol dont y est le facteur de forme dynamique et d,, est le diametre
équivalent en volume de la distribution granulométrique des aérosols.

A.1.4 Facteur de forme dynamique, y

Le facteur de forme dynamique d’une particule est défini par le rapport entre la force de trainée sur une
particule non sphérique et celle sur une particule sphérique de méme volume et d’égale vitesse limite de
sédimentation.

2
_Pr (dev ' C”(s)) (A3)

B Pm \ds - Cu(ev)
Ou, p, et p,, correspondent a la masse volumique de la particule et du matériau respectivement, d, est
le diametre équivalent en volume et d; le diametre de Stokes. En général, le facteur de forme est supérieur

aletilestégal a1 quand il s’agit d’une particule sphérique.
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A.1.5 Coefficient de sphéricité

Le coeflicient de sphéricité fait le rapport entre la surface d’une sphere de méme volume que la particule
et la surface de la particule. En général, sa valeur est inférieure a 1, et elle est égale a 1 quand la particule
est une sphere.

A.1.6 Propriétés électriques des particules

Certaines propriétés caractéristiques des aérosols seront définies par la suite afin de mieux comprendre
leur comportement [12, 17, 146,206]. Une de ces propriétés est la mobilité dynamique qui correspond au
rapport entre la vitesse caractéristique de la particule, en I’occurrence sa vitesse de sédimentation urg, et
la force de résistance Fp qu’oppose le fluide. La mobilité dynamique, B, d’une particule est définie par
I’équation A.4,

=S
Fp

En général, un aérosol tend vers un état d’équilibre, ce qui signifie que sa charge globale est nulle.
Cependant, des particules peuvent acquérir une charge électrique due a la présence des ions du gaz. Ainsi,
une particule portant une charge électrique g (avec n le nombre d’unités de charge élémentaire e) subit, dans
un champ électrique E, une force électrique F,;, donnée pour I’équation A.5,

(A4)

Fa=q-E (A.5)

Lorsque la particule est soumise a ce champ électrique, elle acquiert une vitesse uyg telle que urg =
Z - E, avec Z la mobilité électrique de la particule définie par I’expression suivante (Equation A.6),

UTE q
Z=——=—2 .C A.6
E 3wy - dy " (A-6)
Ou, g est la viscosité du gaz, d, est le diametre de particule et Cu est le facteur de correction de
Cunningham.

Le diametre de mobilité électrique d’une particule, parametre souvent utilis€ pour caractériser un
aérosol, est défini comme le diametre de la sphere qui a la méme mobilité électrique que la particule.



ANNEXE B

Instruments pour la
caractérisation des aérosols

B.1 Modification et mesure de la charge des particules

B.1.1 Générateur d’ions bipolaires TOPAS EAN 581

La distribution de charge des particules d’un aérosol peut €tre modifiée grace au générateur d’ions
bipolaires Topas EAN 581, lequel peut appliquer une charge positive ou négative en fonction des conditions
souhaitées. Il permet également d’atteindre I’équilibre de charge des particules (neutralisation de 1’aérosol) a
I’aide d’un mélange d’ions positifs et négatifs. Le fonctionnement du Topas EAN 581 repose sur le principe
d’un chargeur a effet corona [12] et correspond a une chambre de mélange avec deux tétes d’ionisation
séparées et une unité de controle (cf. Figure B.1). Les ions, positifs et négatifs générés, sont envoyés dans la
chambre de mélange a I’aide d’une source d’air comprimé filtré connectée a chaque téte d’ionisation, ou ils
vont €tre mis en contact avec 1’aérosol. L’aérosol n’entre ainsi pas en contact avec les électrodes de charge.

—

Compressed Air 2
P = lonisation N

Head 2

[ I

Aerosol Inlet :q Mixing Chamber j:] Aerosol Outlet

I

lonisation

\/\ Head 1

| S

CZ Compressed Air 1

Ficure B.1 — Principe de fonctionnement du générateur d’ions bipolaires Topas EAN 581.

B.1.2 Electrometre pour aérosols TSI 3068B

L’ électrometre TSI 3068B permet de réaliser des mesures en temps réel de la charge nette des aérosols
générés. L’ aérosol est envoyé dans I’électrometre a 1’aide d’une pompe externe. Un débitmetre interne
et une vanne controlée par un microprocesseur vont maintenir le débit fixé pour 1’échantillon d’aérosol.
Un filtre, isolé électriquement, de haute efficacité va collecter les particules chargées [77]. Finalement, un
électrometre de tres haute sensibilité mesure le courant électrique des particules collectées (cf. Figure B.2).
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Ficure B.2 — Principe de fonctionnement de I’électrometre pour aérosols TSI 3068B.

B.2 Granulometres

B.2.1 Compteur optique de particules LASAIR 1001 et LASAIR 310

Le compteur optique de particules mesure 1’intensité du flux de lumiere diffusé a un angle donné pour
une seule particule [12] (cf. Figure B.3).

%—h-“é
v

0.05 ym —

particles 0.2 pm particle

Ficure B.3 — Principe de fonctionnement du compteur optique de particules [12].

Afin de permettre ceci, 1’aérosol est mélangé avec un courant d’air propre, de sorte qu’il n’y ait
qu’une seule particule illuminée a un instant donné. Cet instrument permet de déterminer la granulométrie
en nombre de 1’aérosol, avec une gamme comprise entre 0,1 et 2 um pour le PMS LASAIR 1001 et
entre 0,3 et 10 um pour le PMS LASAIR 310. La concentration de 1’aérosol ne doit pas dépasser les
1340 particules - cm ™ pour le PMS LASAIR 1001 et pour le PMS LASAIR 310 la concentration maximale

est de 27 particules - cm ™.
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B.2.2 Analyseur de mobilité électrique FMPS 3091

L’analyseur de mobilit¢é FMPS 3091 (Fast Mobility Particle Sizer) est un spectrometre qui permet une
mesure, en temps réel, des particules tres fines des aérosols dans un domaine de diametres compris entre
5,6 2 560 nm [75]. L aérosol entre dans 1’instrument avec un débit de 10 L - min~'. Les particules sont alors
chargées positivement a 1’aide d’un chargeur de type corona [12] placé a I’entrée du FMPS (cf. Figure B.4).

Aerosolin — » , o . L

Sheath
air

Excess
flow

SI91OWONIAH
SI210WONI[F

Exhaust <

Ficure B.4 — Schéma du fonctionnement du FMPS 3091.

Les particules chargées sont ensuite introduites dans la région de mesure a proximité du centre de
I’électrode de haute tension et sont transportées vers le bas de la colonne. Une tension positive est appliquée
dans I’électrode afin de créer un champ électrique qui repousse les particules vers I’extérieur en fonction de
leur mobilité électrique. Les particules chargées entrent en contact avec les électrometres respectifs. Une
particule de mobilité électrique élevée atteindra un électrometre prés du sommet, alors qu’une particule
de faible mobilité électrique atteindra un électrometre plus bas dans la colonne. Par mesure de la charge
transmise par les particules a chaque électrometre, le FMPS remonte a la distribution granulométrique de
I’aérosol analysé.

B.2.3 Impacteur électrique en cascade a basse pression Dekati ELPI

L’impacteur électrique a basse pression, Dekati ELPI, est un instrument de mesure permettant de
déterminer en temps réel la distribution de taille de 1’aérosol dans une gamme comprise entre 28 nm et
10 um. Il est composé de trois éléments [12]: un chargeur a effet corona (charge positive), un impacteur
en cascade a basse pression muni de 12 électrometres, et une pompe a vide qui sert a prélever 1’aérosol
avec un débit constant de 10 L - min~'. La figure B.5 permet de visualiser le principe de fonctionnement de
I’ELPL

Les particules entrant dans ’ELPI & un débit de 10 L - min~' sont chargées par le chargeur 2 effet
couronne puis pénetrent dans I’impacteur en cascade a basse pression ou elles vont étre collectées sur
les différents étages d’impaction en fonction de leur diametre aérodynamique. La charge apportée par les
particules est mesurée en temps réel pour chaque étage a 1’aide des électrometres (multicanaux). Le nombre
de particules en fonction de leur diametre aérodynamique est alors calculé a partir du courant mesuré et de
la loi de charge de 1’appareil. Dans le chargeur de ’ELPI, I’aérosol transite au voisinage de I’électrode de
charge (+) a la différence du chargeur Topas.
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Ficure B.5 — Schéma du fonctionnement de I’impacteur en cascade a basse pression Dekati ELPI [12].

En effectuant une mesure « chargeur ON, piege a ions ON » on détermine le nombre de particules en
fonction de leur taille en se basant sur la loi de charge. La mesure « chargeur OFF, piege a ions OFF »
fournit le courant en fonction de la taille des particules.

B.2.4 Analyseur de mobilité électrique SMPS TSI 3936 et SMPS Grimm

Le SMPS mesure la distribution granulométrique des particules nanométriques et submicroniques a
I’aide d’une technique de détection de mobilité électrique [12, 75]. Les particules sont classifiées par un
analyseur électrostatique (DMA TSI 3080) et leur concentration est mesurée par un compteur de noyaux
de condensation (CNC TSI 3022A).

La sélection des particules est effectuée a 1’aide d’un DMA (cf. Figure B.6). Celui-ci est constitué
de deux électrodes concentriques entre lesquelles est appliquée une tension. Les particules préalablement
portées a un état de charge électrique maitrisé (équilibre de Boltzmann obtenu a 1’aide d’une source
radioactive de 33Kr) sont déviées suivant leur mobilité électrique. Dans la partie inférieure de la colonne,
une fente tres étroite permet de recueillir les particules ayant suivi une trajectoire précise, et donc d’une
mobilité électrique donnée.
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Ficure B.6 — Principe de fonctionnement du nanoDMA 3085.
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Cet aérosol entre ensuite dans un CNC (cf. Figure B.7), qui permet la détermination de la concentration
en nombre de particules. Le CNC permet de compter des particules de diamétre compris entre 0,007 et 3 um,
pour des concentrations en nombre comprises entre 0,01 particules - cm™ et 9,99 - 10 particules - cm™.
L’aérosol prélevé a 0,3 L - min~! péneétre dans le saturateur, constitué d’un tube incliné dont I’extrémité
plonge dans le réservoir de butanol. Apres saturation de 1’air en vapeur d’alcool a 35 °C, I’échantillon
prélevé entre dans le condenseur vertical maintenu a 10 °C. Apres grossissement des particules par
condensation du butanol sur leur surface, les gouttelettes ainsi formées, pénetrent dans le volume optique,
éclairé par le faisceau d’une diode laser, afin d’étre comptées. La lumiere diffusée par les gouttelettes est

envoyée sur une photodiode a bas bruit de fond.
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Ficure B.7 — Principe de fonctionnement du CNC 3776.

Une fois le comptage effectué dans le CNC, la tension appliquée dans le DMA est modifiée de fagon
a sélectionner une autre taille de particules a envoyer vers le CNC. Ce cycle (sélection puis comptage) est
effectué jusqu’a obtention de la distribution granulométrique de I’aérosol (environ 120 secondes).

B.2.5 Analyseur de mobilité aérodynamique des particules APS TSI 3321

L’ APS TSI 3321 utilise le principe de I’inertie pour classifier des particules (cf. Figure B.8). Dans cet
appareil, les particules et le flux de gainage sont confinés dans une buse, afin d’accélérer la circulation de
I’air. Les particules présentes dans le débit d’air sont également accélérées, mais en quantités différentes
en fonction de la surface et de la masse des particules, ainsi les particules sortant de 1’écoulement ont
une vitesse en rapport avec leur diametre aérodynamique, lequel est déterminé sous 1’hypothese que les
particules sont sphériques et avec une masse volumique proche de 1.

Deux faisceaux lasers séparés de 200 um positionnés perpendiculairement a 1’écoulement et un miroir
elliptique qui capte la lumiere diffusée sur un photo—détecteur, servent & mesurer la vitesse des particules.
Une particule traversant les deux faisceaux lasers produit deux impulsions de lumiere diffusée, le délai
temporel entre les impulsions est li€ directement a la vitesse de la particule et par conséquent a son diametre
aérodynamique. L’ APS enregistre également la hauteur des pics secondaires permettant un calcul de la taille
des particules basé sur la diffusion optique.
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Ficure B.8 — Principe de fonctionnement de I’analyseur de mobilité aérodynamique des particules APS TSI 3321.

Le comptage des particules n’est valable que si les deux pics se produisent exactement dans le temps
du signal de diffusion nécessaire pour que la particule travers les faisceaux. Les particules rejetées sont
séparées en trois catégories:

— Présence d’un seul pic avec faible signal de dispersion: les particules sont tres petites ou ont manqué

le deuxieéme faisceau,

— Présence d’un seul pic avec forte signal de dispersion: les particules ont un diametre trop important

et se déplacent donc tres lentement, ou il y a de la recirculation,

— Présence de plus de deux pics: mesure de plusieurs particules simultanément.

Le nombre de particules rejetées dans chaque catégorie est comptabilisé ce que permet de faire des
corrections statistiques. L’intervalle de mesure de 1’ APS est entre 0,5 et 20 um de diametre aérodynamique
avec 52 canaux. La mesure optique est faite dans le méme intervalle de diametres, mais avec un canal extra
allant de 0,3 a 0,5 um. Les distributions granulométriques peuvent étre obtenues a une fréquence de 10 par
seconde [12].



Les laveurs: une alternative aux médias fibreux pour le traitement des nanoparticules
issues des fumées de métallisation?

Résumé: Les techniques de dépoussiérage les plus efficaces et largement utilisées pour séparer des
particules ultrafines d’un fluide porteur sont les médias fibreux. Le principal probleme est le colmatage
du filtre qui induit une augmentation de la perte de charge dans le temps et nécessite donc un nettoyage
régulier des médias (ou son remplacement). La séparation des particules ultrafines par voie liquide au
moyen d’une colonne a bulles a été envisagée. L’influence des différentes conditions opératoires telles que
la hauteur du liquide de piégeage, le débit de filtration, la taille des bulles et la présence d’un garnissage,
sur la collecte des particules a été étudiée. Malgré des rendements de collecte inférieurs a ceux des filtres a
fibres, les résultats expérimentaux montrent que les colonnes a bulles présentent des performances d’autant
plus importantes que le niveau du liquide est élevé et que les orifices de bullage sont petits. Par ailleurs, si
I’étude de I’influence de la vitesse de gaz a I’ orifice sur I’efficacité de collecte des nanoparticules ne montre
pas une tendance bien définie, la présence d’un garnissage dans le liquide de collecte permet d’augmenter
significativement le temps de séjour des bulles dans la colonne et donc 1’efficacité de collecte.

Mots clés: Colonne a bulles, efficacité de collecte, fumées de métallisation

Can bubble columns be an alternative to fibrous filters for nanoparticles collection?

Abstract: The most effective and widely used dust separation techniques to separate ultrafine particles of
a carrier fluid are fibrous media. The main problem is the clogging of the filter that induces a pressure drop
increase over time and thus requires a regular cleaning of the media (or its replacement). In this context, the
idea is to test bubble columns, which operate at a constant pressure drop, as an alternative to fibrous filters.
This study proposes to investigate the influence of different operating conditions such as the liquid level,
the air flow rate, the bubble size and the presence of beads, on the collection of ultrafine particles. Despite
collection efficiencies lower than those of fibrous filters, experimental results show that bubble columns
present high collection efficiency when the liquid level is high and bubbling orifices have low diameters.
Besides, if gas velocity does not show an important influence on the collection efficiency, the presence
of beads in the liquid increases the residence time of the bubbles in the column and thus the collection
efficiency.

Keywords: Bubble column, collection efficiency, metal particles
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