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Introduction

INTRODUCTION

La pollution de l'air est devenue un sujet de préoccupation majeur en termes de santé publique
puisqu’a l'origine de millions de déces chaque année dans le monde d’apres I'Organisation Mondiale
de la Santé (OMS) et d’environ 50 000 déceés prématurés chaque année en France d’apres I'agence
nationale de sécurité sanitaire de I'alimentation, de I'environnement et du travail (ANSES). Pour limiter
au maximum cette pollution, la directive 2008/50/EC du parlement européen et du conseil du 21 mai
2008 concernant la qualité de I'air ambiant et un air pur pour I'Europe fixe les valeurs limites
d’exposition aux aérosols. Les concentrations en particules inférieures a 10 pm (PM10) et a 2,5 um
(PM2,5) dans I'air sont ainsi régulées par des valeurs limites annuelles, respectivement de 40 et 25
pg/m?3. Les recommandations de I'Organisation Mondiale de la Santé plus contraignantes en termes
de valeur limite d’exposition journaliére, sont quant a elles de 20 et 10 pg/m? pour les PM10 et PM2,5.
Ces concentrations restent cependant globales sans prise en compte de la nature chimique des
particules a I'origine de toxicité spécifique (Cr, Ni, ...).

Les particules plus fines (PM1 et PMO,1) ne bénéficient actuellement pas de valeur limite spécifique,
tant au niveau européen que francgais, mais font I’objet d’une surveillance de plus en plus accrue dans
les zones confinées fortement exposées (stations de métro par exemple) et plus généralement dans
les métropoles ou le trafic routier et le secteur résidentiel sont les principaux contributeurs aux
émissions de particules submicroniques. Des limites d’émissions pour les particules fines apparaissent
néanmoins dans les normes euro pour les véhicules neufs mais sans précision entre les PM2,5 ou PM1.
Il n"existe pas non plus dans les réglementations francaises et européennes de valeurs limites
d’exposition professionnelle (VLEP) spécifiques aux nano-aérosols et plus généralement aux
nanomatériaux. Seul le NIOSH (National Institute for Occupational Safety and Health), aux Etats-Unis,
a proposé une VLEP de 0,3 mg/m? pour le dioxyde de titane ultrafin (contre 2,4 mg/m? pour le dioxyde
de titane fin, i.e. supérieur a 100 nm) ainsi que des valeurs seuils de 0,9 et 1 ug/m? pour respectivement
les nanoparticules d’argent et les nanotubes/nanofibres de carbone. Plus proche de nous, des travaux
sont actuellement en cours en France, notamment a I'INRS (Institut National de Recherche et de
Sécurité), pour I’élaboration d’une VLEP pour le noir de carbone.

Devant I'absence de normes spécifiques et le manque de recul sur la toxicité des nanomatériaux, le
principe de précaution s’applique et il convient de limiter au maximum I’exposition de la population,
tant dans leur vie professionnelle que privée, en intérieur qu’en extérieur, aux particules ultrafines
manufacturées ou émises par des procédés industriels (soudage, combustion, métallisation, ...).

La limitation des impacts de la pollution particulaire sur la santé humaine passe donc par (i) une
réduction des émissions a la source en optimisant les procédés industriels, (ii) une amélioration des
procédés séparatifs mis en ceuvre pour protéger les personnes, les procédés et I'environnement.

Dans ce contexte, mes activités de recherche, menées au sein de I'équipe SAFE (Sécurité, Aérosols,
Filtration, Explosion) du Laboratoire Réactions et Génie des Procédés (UMR7274) depuis septembre
2009, s’articulent autour de deux grandes thématiques interdépendantes, a savoir la caractérisation
des particules nanostructurées et I'optimisation des procédés de séparation gaz/solide. La maitrise
des outils de caractérisation des nano-aérosols et les développements méthodologiques et
métrologiques s’avérent en effet indispensables a la connaissance des comportements particuliers des
particules nanostructurées et donc au dimensionnement de techniques séparatives ainsi qu’a la
compréhension des mécanismes de collecte des aérosols dans une optique de sécurité des procédés,
de I'environnement et des personnes. Une majorité de ces activités scientifiques liées a la filtration
des aérosols sont menées :
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= dansla cadre du Laboratoire de Filtration et d’Adsorption (LFA), laboratoire commun avec I'INRS
(Institut National de Recherche et de Sécurité) depuis 2000 ;

= via un Programme Commun de Recherche (PCR) avec I'IRSN (Institut de Radioprotection et de
Sureté Nucléaire) intitulé Laboratoire Interactions Médias Aérosols (LIMA) depuis 2011.

Le premier volet de mes activités concerne la caractérisation des nano-aérosols généralement
constitués par I'agglomération de particules nanométriques. L’utilisation d’appareils de métrologie
commerciaux (Scanning Mobility Particle Sizer, Aerodynamic Particle Sizer, Electrical Low Pressure
Impactor, Condensation Particle Counter, ...), utiles a la détermination des performances de
séparateurs gaz/solide, permet de caractériser de telles structures quasi-fractales par un seul diameétre
équivalent, ce qui reste insuffisant pour comprendre certaines interactions telles que I'évolution de la
perte de charge lors du colmatage d’un medium filtrant par ces aérosols, leur dépot dans des conduites
ou encore leur interaction avec une surface filtrante. Dans cette optique, I’équipe a été amenée d’une
part 3 mettre en ceuvre des équipements plus spécifiques et a les associer pour une meilleure
caractérisation des particules nanostructurées ; et d’autre part, a tester la fiabilité de certains appareils
commerciaux pour la mesure de ces nano-aérosols. Ces aspects seront développés dans le premier
chapitre de ce manuscrit.

Le second volet important de mon travail de recherche est consacré a la séparation gaz/solide. Si la
filtration des aérosols par médias filtrants reste un des moyens de traitement les plus usités de par sa
relative simplicité de mise en ceuvre et son efficacité vis a vis des particules ultrafines, dans le cas des
particules nanostructurées, la filtration génére une tres forte augmentation de la perte de charge
nécessitant le remplacement des systémes de filtration ou un décolmatage périodique trés fréquent
qui peut dans certaines situations s’avérer peu efficace. Le second chapitre sera dédié tant a
I'optimisation du décolmatage de cartouches filtrantes qu’a l'augmentation de leur capacité de
rétention, avec en toile de fond la nécessité d’accroitre leur durée de vie et donc de réduire les co(ts
d’investissement et de fonctionnement des installations. S’y ajoutera un bilan des travaux réalisés sur
les équipements de protection individuelle durant la « parenthése » COVID19. Un troisiéme chapitre
s’intéressera aux activités menées sur le développement de procédés de dépoussiérage alternatifs
permettant notamment de pallier le colmatage non réversible des filtres par des particules ultrafines.
L’équipe a ainsi été amenée a étudier les performances de colonnes a bulles et de lits granulaires et a
en optimiser les performances, en termes d’efficacité, d’encombrement et de régénération.

Chacun des trois chapitres se conclura sur les principales perspectives envisagées sur les thématiques
abordées et un résumé de ce projet de recherche ponctuera le manuscrit.

Ce mémoire tente de synthétiser I'état d’avancement de mes travaux de recherche et de montrer la
cohérence des contributions scientifiques. S’il ne décrit pas de maniére chronologique, ni exhaustive
I’ensemble des études menées, le parti pris lors de la rédaction de ce mémoire a été de détailler et de
développer chaque problématique pour en faire un document de travail et une photographie de mes
activités de recherche a un instant donné de ma carriére d’enseignant-chercheur. La recherche ne se
congoit pas, a mes yeux, sans échanges, discussions, contradictions au quotidien. Ce manuscrit est ainsi
le fruit d’un travail collaboratif auquel j’associe stagiaires, doctorants, techniciens, ingénieurs et bien
évidemment les deux enseighants chercheurs avec qui je collabore sur la majorité des études:
Nathalie BARDIN-MONNIER (Maitre de Conférences) pour les volets simulation numérique et
modélisation et Dominique THOMAS (Professeur des universités et parrain scientifique) pour les volets
expérimentation et modélisation. La complémentarité de nos profils permet une trés bonne
dynamique et ambiance de travail, condition sine qua non tant a la réalisation de nos activités qu’a
I’épanouissement professionnel.



Chapitre 1 — Caractérisation des nano-aérosols

CARACTERISATION DES NANO-AEROSOLS

Les nano-aérosols sont bien souvent constitués d’agglomérats de particules nanométriques ce qui a
tendance a accroitre de fagon significative leur propriété colmatante. La caractérisation de ces
particules est donc essentielle a la compréhension des phénomeénes de collecte des particules et a
I’étude du colmatage lors d’opération unitaires de séparation. L’objectif du travail de caractérisation
des nano-aérosols est d’augmenter la connaissance générale par la mise en ceuvre d’une
méthodologie basée sur I'association de divers appareils commerciaux de métrologie. Dans cette
optique, la mesure en série de la masse et du diametre équivalent des agglomérats permet ainsi de
déduire, entres autres, des caractéristiques en termes de morphologie, de dimension fractale et de
masse volumique effective. Cette derniére propriété des particules nanostructurées, définie comme
le ratio entre la masse de I'agglomérat et son volume équivalent en mobilité électrique, est notamment
prépondérante dans I'obtention d’une distribution granulométrique fiable a I'aide d’appareils de
métrologie commerciaux tels que I’Electrical Low Pressure Impactor (ELPI).

1.1. Contribution a la caractérisation de la masse volumique des agglomérats
1.1.1. Problématique et stratégies expérimentales

Les effets toxicologiques liés a l'inhalation de particules nanostructurées demeurant difficiles a
corréler a leurs propriétés physico-chimiques, il est nécessaire de développer des méthodes de
caractérisation robustes pour la détermination de ces parametres clés, non mesurables par des
méthodes directes. En effet, caractériser de telles structures quasi-fractales par un seul diamétre
équivalent reste insuffisant. Parmi les propriétés requises, la masse volumique effective joue un role
important notamment dans les phénomeénes de dépots dans les voies respiratoires humaines (ICRP,
1994). De plus, sa détermination est nécessaire a la conversion de distributions granulométriques en
nombre en distributions granulométriques en masse (Mc Murry et al, 2002) ce qui est
particulierement important du fait des valeurs limites d’exposition professionnelle majoritairement
exprimées en termes de concentration massique, hormis pour les fibres.

Une des méthodes pour la détermination de la masse volumique effective consiste a mesurer
simultanément les diameétres de mobilité électrique! et aérodynamique des particules. Cette approche
consiste a sélectionner les particules selon leur mobilité électrique grace a un Differential Mobility
Analyzer (DMA) puis a les classifier selon leur diamétre aérodynamique grace a un Electrical Low
Pressure Impactor (ELPI) (e.g. Schmid et al., 2007 ; Skillas et al., 1999 ; Van Gulijk et al., 2004 ; Virtanen
et al., 2004). Cependant, cette méthode présente certaines limitations telles que la faible résolution
de I'impacteur en cascade en termes de taille de particules et la possibilité pour des particules de
méme diametre de se déposer sur plusieurs étages d’impaction (Dong et al., 2004).

1 Le diametre de mobilité électrique d’une particule, noté dme, est le diamétre de la sphére qui posséde une seule charge
électrique élémentaire a sa surface et la méme vitesse de déplacement dans un champ électrique constant que la particule
considérée (DeCarlo et al., 2004). Cette vitesse de déplacement, caractérisée par la mobilité électrique Z qui s’exprime en
m2/(V.s), est définie par :

_ INJ'e Cc(dme)

3T g dipe

avec N le nombre de charges élémentaires portées par la particule, e la charge élémentaire (=1,6.10'1° C), Cc le coefficient de
Cunningham, yg la viscosité dynamique du gaz (Pa.s) et dme le diameétre de mobilité électrique de la particule (m).
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La prise en compte de cette derniére limitation nécessite d’effectuer de complexes calculs d’inversions
de données (Bau and Witschger, 2013). Par ailleurs, la détermination de la distribution
granulométrique via un ELPI nécessite de convertir le courant en concentration en faisant appel a une
loi de charge dépendante de la densité.

Une autre approche pour la détermination des caractéristiques d’agglomérats consiste a mesurer la
masse de particules de diametre connu par association d’un Differential Mobility Analyzer (DMA) et
d’un Aerosol Particle Mass (APM, Ehara et al. 1996) analyser (Mc Murry et al., 2002 ; Park et al., 2004
; Ku et al. 200 6; Shin et al., 2009 ; Ku and Kulkarni, 2012 ; Charvet et al., 2014) ou d’un Centrifugal
Particle Mass Analyzer (CPMA) (Olfert et al., 2007 ; Johnson et al., 2014 ; Quiros et al., 2015 ; Graves
et al,, 2017; Olfert et al., 2017). Ces mesures permettent d’estimer des paramétres moyens tels que la
densité effective (Park et al., 2004 ; Olfert et al., 2007 ; Schmid et al., 2007 ; Olfert et al., 2017) ou le
facteur de forme (Scheckman et al., 2009 ; Shin et al., 2009 ; Beranek et al.,, 2012) et non des
distributions de propriétés (Sipkens et al., 2020) dans le cas par exemple d’un aérosol constitué de
particules de densité différente ou présentant une distribution granulométrique multimodale.

Bien que plus chronophage que la précédente, cette méthode ne nécessite pas d’hypothése
particuliére et est plus facile a mettre en ceuvre expérimentalement. Elle ne nécessite notamment pas
d’ajout d’air, et donc d’une dilution, aprés le DMA pour atteindre le débit d’échantillonnage de I'ELPI.
Ce dispositif a été mis en ceuvre aussi bien pour caractériser des agglomérats de suies (Shapiro et al.
2012 ; Khalizov et al. 2012 ; Ghazi et al. 2013 ; Rissler et al. 2013) que des nanotubes de carbone (Kim
SH et al. 2009).

Durant nos travaux, le couplage DMA-APM a été mis en ceuvre pour caractériser des agglomérats issus
de fumées de métallisation d’une part et produits par un générateur a étincelles (spark discharge
generator, Palas GFG 1000®) d’autre part. Ce type de générateur par ablation de métal solide sous gaz
inerte a été introduit par Schwyn et al. (1988) et consiste en une évaporation d’un matériau (métal ou
graphite) par exposition a des arcs électriques puis en une condensation des vapeurs pour former des
nanoparticules qui pourront ensuite s’agglomérer durant leur transport. De par sa simplicité et sa
robustesse (en termes de stabilité temporelle et de reproductibilité), ce générateur est extrémement
employé aussi bien dans des études liées a la métrologie et la caractérisation physico-chimique
(Helsper et al. 1993 ; Evans et al. 2003a,b ; Horvath and Gangl 2003 ; Kim and Chang 2005 ; Byeon et
al. 2008 ; Tabrizi et al. 2009a,b ; Bau et al. 2010 ; Tabrizi et al. 2010 ; Boddu et al. 2011), qu’a la
toxicologie (Brown et al. 2000 ; Kreyling et al. 2002 ; Roth et al. 2004 ; Bitterle et al. 2006 ; Szymczak
et al. 2006 ; Kreyling et al. 2009).

Le protocole mis en place permettra également d’avoir acces a d’autres propriétés morphologiques
gue la seule masse volumique effective. En effet, il est Iégitime de penser que la structure du dépot
conditionne la perte de charge et, par voie de conséquence, que la dépense énergétique sera elle-
méme conditionnée par la structure des agglomérats de nanoparticules se déposant sur un filtre. Une
meilleure connaissance des caractéristiques de I'aérosol (morphologie, dimension fractale, etc.)
s’avere donc indispensable pour I'établissement de modeles de colmatage (Endo et., 1998). Cette
association d’appareils de métrologie permet de déterminer ces caractéristiques mais également de
remonter au diameétre des particules primaires constituant les agglomérats. La détermination de ce
dernier parametre, trés important dans I’estimation de la perte de charge de dép6ts de nanoparticules
(Kim S.C. et al., 2009), permet de s’affranchir d’une chronophage et fastidieuse étape d’analyse
d’images acquises par microscopie électronique a transmission.
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1.1.2. Meéthodologie expérimentale

Un banc d’essais spécifique a été développé pour caractériser les particules ultrafines (cf. Figure 1.1).
Il permet de générer des nanoparticules sphériques de DEHS nébulisées par un générateur PALAS PLG
200 HC® et des agglomérats de graphite ou d’oxydes métalliques produits par le générateur PALAS
GFG 1000°.

Protective
Filters

il
(Palas PLG 200 HC) k

0Oil Generator

A

Nanoparticle Generator
(Palas GFG 1000)

LA, i,

DMA . APM Analyzer CPC
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Argon

Sampling for TEM

\ 4

X-Ray Neutralizer
(TSL, Model 3087)

Y

\

U » Electrometer
oV P71 (TSI, Model 3068B)
| I v
q (P
I -

Figure 1.1 : Schéma du banc expérimental (Charvet et al., 2014)

Avant caractérisation, la charge des particules est portée a I’équilibre de Boltzmann par passage dans
une source de neutralisation par rayons X (Model 3087, TSI®). L’aérosol entre ensuite dans le DMA ou
les particules sont diluées dix fois (ratio sheath flow / aerosol flow) avant d’étre sélectionnées selon
leur diametre de mobilité électrique. Ces particules pénetrent alors dans I'espace annulaire de I’APM
(Model 3601, Kanomax®) formé entre deux électrodes cylindriques coaxiales en rotation a une vitesse
angulaire controlée (Figure 1.2). La vitesse de rotation de I’APM est augmentée graduellement (sans
application de tension entre les électrodes) jusqu’a obtention d’une concentration, mesurée par un
compteur de particules par condensation (CPC Model 3776, TSI®), nulle a la sortie de 'APM.

Electrode

int
Particules ferne
chargées
=V
Force Force
centrifuge ® électrique
Electrode

externe

Particules de masse
et charge connues

Figure 1.2 : Principe de fonctionnement de I’APM
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La tension optimale, correspondant a la médiane de la loi normale ajustant les données
expérimentales, va ainsi permettre de remonter a la masse des agglomérats la plus présente parmi les
particules préalablement sélectionnées selon leur diamétre équivalent en mobilité électrique. Lorsque
la force centrifuge prime sur la force électrostatique (U < Uopt), les particules sont collectées sur
I’électrode externe de I’APM ; dans le cas contraire (U > Uopt), elles le sont sur I’électrode interne (Ehara
et al., 1996). Ainsi seules les particules pour lesquelles les deux forces se compensent, quittent ’APM.
L'aérosol consiste alors en des particules chargées de diametre de mobilité électrique et de masse
fixes. Ces particules sont alors envoyées, non seulement vers un CPC, mais vers un électrometre
(Model 3068B, TSI®) pour déterminer la charge totale de I'aérosol et vers une grille d’échantillonnage
pour effectuer des observations microscopiques.

Les mesures en paralléle avec un CNC et un électrometre sur les agglomérats en sortie de 'APM
permettent de remonter au nombre moyen de charges électriques portées par chacune des
particules :

Itot

nz—Cp-e-Q (1.1)

ou n est le nombre de charge électrique par particule, liot I'intensité électrique globale de I'aérosol, Cp,
la concentration en nombre des particules a la sortie de I’APM, e la charge élémentaire et Q le débit
volumique de I'électrométre (égal au débit volumique traversant I’APM, i.e. 0,3 ou 1,5 L/min).

Cette donnée permet de déterminer la masse des agglomérats sélectionnés au sein de ’APM sous
I’'hypothese d’équilibre entre les forces centrifuge et électrostatique auxquelles sont soumises les
particules :

n-e-V

(D) (1.2)

)

my-w*r=n-e-E=

ol m, est la masse de I'agrégat, o la vitesse angulaire, r la distance radiale entre le centre de I'espace
annulaire et I'axe de rotation, E le champ électrique, V la tension de travail et r; et r, les rayons des
cylindres extérieur et intérieur de I’APM, respectivement de 25 mm et 24 mm.

Ainsi, connaissant la masse de l'agglomérat et le diameétre équivalent en mobilité électrique
sélectionné dans le DMA, la masse volumique effective des particules (pesr) peut étre déterminée
(Pagels et al., 2009) :

6 -m,
Peff = 03 (1.3)
me

Cette association d’appareils permet de déterminer par le calcul, non seulement la masse volumique
effective de I'agglomérat, mais également sa pseudo dimension fractale (Shin et al., 2010 ; Shapiro et
al., 2012) et le nombre de particules primaires composant I'agglomérat :

6 " kfm . Dfm_3

Perf = - d:;;m me (1.4)
6-m,
Npy = ———— (1.5)
o Pp - dgp
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oU Dsm est 'exposant masse mobilité de I'agglomérat?, ke un préfacteur fractal, dy, le diamétre des
particules primaires composant I'agglomérat, dme le diametre équivalent en mobilité électrique de
I'agrégat, Ny, le nombre de particules primaires composant I'agglomérat, m, sa masse et p, la masse
volumique du matériau.

Comme suggéré par I’équation 1.4, la masse volumique effective est une fonction décroissante avec la
taille des particules. Par ailleurs, bien que moins précise qu’une analyse au microscope électronique a
transmission, cette approche permet d’estimer le diametre des particules primaires constitutives des
agglomérats. En effet, comme les particules primaires sont censées posséder la méme densité que
celle du matériau, leur diamétre peut étre déduit de I'équation 1.4 en égalant la densité effective et
celle du matériau.

1.1.3. Validation des protocoles expérimentaux

Le protocole expérimental a été appliqué a des particules sphériques (DEHS), pour validation (cf. Figure
1.3). L'expérience montre I'apparition de quatre pics de concentration en sortie d’APM en fonction de
la tension appliquée. Ces différents pics, ajustés par des lois normales, sont attribués aux états de
charge des particules sélectionnées dans le DMA. En effet aprées passage dans la source de
neutralisation, si I'aérosol est globalement électriquement 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. Le
DMA sélectionnant les particules en fonction de leur mobilité électrique, les particules qui vont quitter
I'appareil seront majoritairement mono-chargées et de diametre 150 nm, mais des particules
multichargées de méme mobilité électrique et de diametre supérieur seront également présentes
dans cet aérosol. La proportion de particules multi-chargées dépend essentiellement de la taille des
particules sélectionnées et de la distribution granulométrique de I'aérosol en entrée du DMA.
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Figure 1.3 : Suivi de la concentration en nombre de particules de DEHS de diamétre équivalent en
mobilité électrique de 150 nm en fonction de la tension appliquée dans I’APM et pour une vitesse de
rotation de I'’APM de 4690 tours/minute (Charvet et al., 2014)

2 La dimension fractale qualifie la loi puissance de proportionnalité entre la masse d’un agglomérat et son diamétre de
giration. L’association DMA-APM donne acces a un diamétre équivalent en mobilité électrique et non a un diameétre de
giration, le terme « exposant masse-mobilité » est donc ici plus approprié que « dimension fractale ».
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Pour confirmer cette hypothese, tensions optimales théoriques et expérimentales ont été
confrontées. Ces dernieres sont obtenues par détermination des modes des lois normales ajustées sur
les résultats. Pour I'approche théorique, la mobilité et la masse d’une particule de DEHS sphérique et
mono-chargée sont calculées et pour la vitesse de rotation considérée, la tension optimale appliquée
a I'APM est déterminée a partir de I'équation 1.2 issue de I'équilibre des forces centrifuge et
électrostatique. Par la suite, le diamétre d’une particule bichargée de méme mobilité électrique que
la particule monochargée est calculé et la tension optimale théorique déterminée. Cette méme
démarche est également appliquée aux particules portant trois et quatre charges élémentaires.
L'analyse des résultats montre un trés bon accord entre les séries de données expérimentales et

théoriques (cf. Tableau 1.1) qui permet de confirmer la présence de particules multichargées.

Tableau 1.1 : Comparaison des tensions optimales expérimentales et théoriques de I’APM

Nombre de charges par particule

n=1 n=2 n=3 n=4

Tension optimale expérimentale (V) 60,9 118,9 183,8 257,8
Tension optimale théorique (V) 59,6 115,0 180,0 255,9

Ces résultats, ainsi que ceux obtenus pour d’autres diamétres de mobilité électrique, ont permis de
déterminer la masse volumique effective (qui correspond pour une particule sphérique non poreuse a
la masse volumique réelle) de ces particules et de la comparer a la masse volumique théorique du
DEHS ; i.e. 0,914 g/cm? (cf. Figure 1.4, gauche).
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Figure 1.4 : Représentations de la masse volumique effective (a gauche) et de la masse (a droite) des
particules de DEHS selon leur diametre équivalent en mobilité électrique

Ces essais mettent en évidence une trés bonne adéquation entre la masse volumique déterminée
expérimentalement et la masse volumique théorique du DEHS ce qui valide la sphéricité des particules
et par conséquent I'égalité entre le diametre équivalent en mobilité électrique et le diametre
équivalent en volume. Cette égalité est également mise en évidence par le tracé de la masse de la
particule en fonction de son diameétre (cf. Figure 1.4, droite). L’analyse de la puissance aboutit en effet
a une masse volumique 0,917 g/cm?, soit trés proche de la théorie. Ces expériences sur des particules
sphériques de DEHS permettent ainsi de valider le protocole expérimental de détermination de la
masse volumique effective.
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De plus, pour certains diametres de mobilité électrique, les essais ont été réalisés a différentes vitesses
de rotation de I'APM. Il en ressort qu’une augmentation de la vitesse de rotation permet de mieux
séparer les différents pics liés a la présence de particules multichargées, mais que de fortes vitesses
angulaires induisent des pertes importantes dans I’APM (attribuées par Olfert et Collings (2005) a de
I'impaction inertielle sur les parois) et donc rendent plus difficile la mesure de la concentration en
sortie de cet appareil. Néanmoins, la vitesse de rotation ne semble pas avoir d’influence sur la
détermination de la masse volumique effective puisque nos résultats restent trés proches quels que
soient les couples vitesse angulaire / tension optimale. Ainsi un compromis entre la séparation des pics
et la limite de détection doit étre trouvé selon la distribution granulométrique, la concentration ou
encore la densité du matériau des nanoparticules a caractériser.

1.1.4. Caractérisation d’aérosols nanostructurés de Zn/Al

Le protocole de détermination de la masse volumique effective par association DMA-APM a pu étre
appliqué a des agglomérats de Zn/Al issus de fumées de métallisation. Ces particules nanostructurées,
de morphologie fractale avérée (Bémer et al.,, 2010), sont composées de particules primaires
sphériques.
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Figure 1.5 : Représentation de la masse volumique effective d’agglomérats de Zn/Al en fonction de
leur diameétre équivalent en mobilité électrique (gauche) ; Agglomérats de diamétre de mobilité
électrique égal a 125 nm issus de fumées de métallisation observés au MET (droite)

La Figure 1.5 met en évidence une masse volumique effective trés inférieure a la masse volumique du
matériau (5,72 g/cm? pour I'alliage Zn/Al composé de 85 % de zinc et de 15 % d’aluminium). A partir
de ces données, il est possible d’obtenir non seulement la relation liant la masse volumique effective
au diametre des particules mais également de remonter au diamétre des particules primaires
composant les agrégats, parametre important dans le développement de certains modéles
d’estimation de la perte de charge de gateau de particules (Thomas et al, 2011). En effet, pour les
particules primaires considérées comme sphériques et non poreuses, la masse volumique effective
égalera la masse volumique du matériau. Ainsi, les diametres des particules primaires des agrégats de
Zn/Al issus de fumées de métallisation seraient de 9,6 nm. Le traitement d’images d’agrégats de Zn/Al
(cf. Figure 1.5) obtenues au microscope électronique a transmission (MET) a permis de déterminer le
diametre des particules primaires constituant les agrégats. Ces analyses, menées sur environ 100
particules primaires, ont révélé un diamétre géométrique en volume de 9,1 nm, avec un écart-type
géométrique de 1,2 nm, soit trés proche de la valeur obtenue via I'association DMA-APM.
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Par ailleurs, la structure relativement « ouverte » des agrégats visualisés est cohérente avec la valeur
de dimension fractale voisine de 2, déterminée grace aux équations 1.4 et 1.7 ; et avec les résultats
répertoriés par Sorensen (2011) dans sa revue bibliographique sur les agrégats fractals.

L'obtention de la masse volumique effective selon la taille des agglomérats considérés permet
également de convertir les diametres équivalents en mobilité électrique, généralement fournis par les
appareils de mesure des nanoparticules, en diamétres équivalents en volume, indispensables a
I’estimation de la perte de charge d’un gateau de particule.

Le diameétre équivalent en volume est défini comme suit :

1/3 1/3

6:-m

dv=< , ) =dme-<p“"”> (L6)
T Pp Pp

ou d, est le diametre équivalent en volume de I'agrégat, m, sa masse, dm. son diamétre équivalent en
mobilité électrique, pp la masse volumique du matériau et pes la masse volumique effective des
agrégats.

Perr = 40,238 d,;%gll (pour les agglomérats de Zn/Al) (1.7)

La conversion des diametres équivalents en mobilité électrique vers les diametres équivalents en
volume engendre un décalage important de la distribution granulométrique en nombre vers les tailles
de particules les plus fines. Ainsi, la surface spécifique des particules (ag), parametre qui intervient
généralement au carré dans I'estimation de la perte de charge, sera nettement moins importante si
elle est déterminée a partir du diametre équivalent en mobilité électrique. De ce fait, I'estimation de
la perte de charge peut s’avérer fortement sous-estimée si le diametre médian équivalent en mobilité
électrique est utilisé dans les modeles en lieu et place du diametre médian équivalent en volume. La
détermination de la masse volumique effective est donc prépondérante puisque sans cette donnée, il
n'est pas possible de convertir les diametres équivalents en mobilité électrique en diametres
équivalents en volume.

1.1.5. Caractérisation d’aérosols générés par spark discharge

Le protocole précédent a également été appliqué a différents aérosols produits par un générateur a
décharge d’étincelles (spark discharge generator GFG 1000 Palas®) dont les distributions
granulométriques sont représentées en Figure 1.6.

Tabrizi et al. (2009a) ont mis en évidence que la pression d’argon et la fréquence des étincelles
n’avaient pas d’influence significative sur la taille des particules primaires. Cependant, durant toutes
les expériences, la pression d’argon dans le générateur a été maintenue a 1 bar (correspondant a un
débit volumique d’argon d’environ 4 L/min). Quant a la fréquence d’étincelles, elle a été ajustée entre
600 et 900 unités arbitraires, selon le type de particules, de facon a obtenir une concentration en
particules suffisantes a la sortie de '’APM et ce quel que soit le diamétre de mobilité électrique
sélectionné. Le débit volumique a travers I'association d’appareils a été fixé a 0,3 L/min de facon a
augmenter le temps de séjour des particules dans 'APM et ainsi réduire la vitesse angulaire. Par
conséquent, le signal de I'électrométre s’est avéré trop faible pour étre exploitable. Ainsi, dans le calcul
de la masse volumique effective, le nombre de charges électriques par particule a été fixé a 'unité,
plutét que mesuré. Cette approximation se justifie par I'observation d’une distribution monomodale
des concentrations en fonction de la tension de I’APM. Les particules quittant ’APM peuvent ainsi étre
considérées comme mono-chargées.
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Figure 1.6 : Distributions granulométriques des aérosols nanostructurés générés

Les résultats expérimentaux de tous les aérosols analysés sont présentés en Figure 1.7. Les relations
entre la densité effective et le diamétre de mobilité électrique sont issues de la méthode des moindres
carrés (cf. Tableau 1.2). Il est intéressant d’observer, que pour tous ces aérosols produits a partir de
matériaux différents, les exposants masse mobilité sont quasiment similaires et proche de 2,2. Ces
valeurs sont en accord avec les résultats présentés par Sorensen (2011) dans une revue
bibliographique en régime d’écoulement glissant (i.e pour un nombre de Knudsen compris entre 0,1
et 10).
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Figure 1.7 : Masse volumique effective en fonction du diamétre équivalent en mobilité électrique ; (A)
agglomeérats de constantan®; (B) agglomérats de cuivre ; (C) agglomérats de graphite ; (D)
agglomérats de fer ; (E) agglomérats de titane ; (F) agglomérats d’argent
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Tableau 1.2 : Comparaison des masses volumiques effectives et des matériaux

Masse volumique effective des ~ Masse volumique Exposant

agglomérats (g/cm?) du matériau (g/cm?) Masse-mobilité
Constantan®* Peff, com = 11.066 - dp%76 8.91 2.244
Cuivre Peff, cu = 15.528 - d;,28%6 8.92 2.174
Graphite Pers,c = 20.135 - d; 5020 2.25 1.980
Fer Pess, re = 10.858 - d %807 7.87 2.193
Titane Perr,ri = 11.960 - d;;28¢7 4.51 2.133
Argent Peff, ag = 18.184 - d;;%°71 10.50 2.329

* le constantan® est un alliage généralement constitué de 55% de cuivre et 45% de nickel

Il est également possible de déterminer le diametre des particules primaires constitutives des
agglomérats, parametre est extrémement important lors du développement de modeles prédictifs de
la perte de charge durant la formation d’un gateau a la surface d’un filtre. Les particules primaires
étant considérées comme sphériques et non poreuses, leur diametre correspond a la valeur pour
laquelle la densité effective égale la densité du matériau.

Cependant, si les particules sont générées par décharge sous inerte (argon) pour éviter tout risque
d’inflammation, elles sont ensuite transportées sous air ce qui conduit a leur oxydation partielle ou
totale. Ainsi, la gamme de diamétre mentionnée dans le Tableau 1.3 correspond a la différence entre
les diamétres des particules primaires déterminés a partir des densités du matériau et de son oxyde.
Par exemple, en considérant la masse volumique du cuivre élémentaire (8.92 g/cm3) ou de I'oxyde de
cuivre (Cu,0; 6 g/cm?), le diamétre des particules primaires varie respectivement entre 2,0 et 3,2 nm.

Tableau 1.3 : Diametre des particules primaires des agglomérats générés par le GFG 1000 Palas®

Matériau Constantan® Cuivre Graphite Fer Argent Titane

Diameétre des particules

o 1,3 2,0-3,2 8,6 1,5-2,5 2,3-4,0 2,8-3,3
primaires (nm)

Des expériences additionnelles montrent que des agglomérats générés sous azote sont
systématiquement plus massifs (approximativement 6 a 10%) que des agglomérats de méme diamétre
équivalent en mobilité électrique générées sous air. Ces résultats suggerent qu’une oxydation peut
avoir lieu « en vol » avec pour conséquence une densité des particules primaires inférieure a celle du
matériau.

Méme si I'extrapolation a de tels diameétres est a I'origine d’incertitudes significatives, nos résultats
expérimentaux sont en bon accord avec ceux de la littérature. Ainsi, Wentzel et al. (2003) obtiennent
un diametre moyen de 7 nm pour des monomeres de graphite. Par ailleurs, des clichés de microscopie
électronique a transmission obtenus par Byeon et al. (2008) confirment que des agglomérats d’argent
générés par décharge d’étincelles sont constitués de particules primaires de diamétre moyen proche
de 2 nm et observent également des monomeres entre 2 et 4 nm pour des agglomérats de palladium,
de platine et d’or.
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Egalement par microscopie électronique a transmission, Seipenbusch et al. (2003) obtiennent des
diametres de monomeres de 2,6 et 2,8 respectivement pour des agglomérats de nickel et de
palladium ; Tabrizi et al. (2009) des valeurs entre 4 et 5 nm pour des agglomérats d’or, de cuivre, de
magnésium, de palladium et de tungsténe ; alors que Schwyn et al. (1988) and Helsper et al. (1993)
mesurent des particules primaires de diameétre moyen proche de 1,3 et 5 nm, respectivement pour
I'or et le carbone. Si les matériaux étudiés sont pour partie différents, I'ordre de grandeur est similaire
aux diameétres des particules primaires obtenus par I'association DMA-APM. Pour confirmer nos
résultats, des observations par microscopie électronique a transmission haute résolution ont été
réalisées sur des agglomérats de cuivre. L'analyse de 35 particules primaires a permis d’obtenir un
diametre moyen de 3 nm (avec un écart-type de 0,5), cohérent avec la valeur issue de la caractérisation
par le couplage DMA-APM.

1.1.6. Conclusion

Les couplages de différents appareils de métrologie ont permis de caractériser les propriétés
structurales de particules nanostructurées issues des procédés de projection thermique des métaux,
aérosols considérés comme représentatif des particules ultrafines émises par de nombreux procédés
industriels ; mais également des agglomérats issus d’un générateur commercial trés répandu dans les
laboratoires des équipes de recherche traitant de la problématique aérosol.

Méme s’il est nécessaire de trouver le bon compromis entre la vitesse rotationnelle de ’APM et le
débit d’aérosol piloté par le CPC, I'association DMA-APM présente |'avantage, comparativement au
tandem DMA-ELPI, de fournir des résultats fiables sans avoir recours a de complexes étapes de
correction de données. Les différentes caractéristiques des agrégats (nombre et diamétre des
particules primaires composant I'agrégat, masse volumique effective, diamétre équivalent en volume
de I'agrégat, dimension fractale ...) peuvent ainsi étre intégrées aux modeles d’estimation de la perte
de charge de gateau de particules. Par ailleurs cette méthode peut permettre de remonter au diameétre
des particules primaires en s’affranchissant d’une chronophage et fastidieuse étape d’analyse
d’images obtenues par microscopie électronique a balayage.
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1.2. De l'importance de la densité dans le traitement des données de I’ELPI
1.2.1. Problématique et stratégie expérimentale

La distribution granulométrique en nombre est un paramétre clé de I'évaluation de I'exposition
professionnelle et de caractérisation des émissions atmosphériques ou anthropiques. Divers
équipements (Aerodynamic Particle Sizer, Scanning Mobility Particle Sizer, Fast Mobility Particle Sizer)
sont classiquement mis en ceuvre en intérieur comme en extérieur pour mesurer la distribution de
taille d’un aérosol. Parmi ces appareils de métrologie, I'impacteur basse pression a détection
électrique (ELPI), développé par Keskinen et al. (1992), peut mesurer des concentrations en nombre
en temps réel et sur une large gamme de diameétres (de 30 nm a 10 um). Par ailleurs, comme les
particules sont collectées sur des plateaux d’'impaction, des analyses physico-chimiques de I'aérosol
peuvent étre réalisées a posteriori. Cependant I'ELPI possede une faible résolution en taille (seulement
une douzaine de canaux) et, comme tout impacteur en cascade, des particules de méme taille peuvent
se déposer sur des plateaux différents (Dong et al., 2004) et des pertes (Virtanen et al., 2001) et/ou
des rebonds (Kuuluvainen et al., 2013) peuvent se produire.

Dans un ELPI, les particules sont dans un premier temps plus ou moins chargées, selon leur diametre
équivalent en mobilité électrique, puis séparées par inertie en fonction de leur diametre
aérodynamique. Chaque particule chargée électriquement se déposant sur un plateau d’'impaction
sera donc a I'origine de la génération d’un courant électrique. La mesure de l'intensité sur chacun des
plateaux permettra ainsi, grace a une loi de charge, de remonter a la distribution granulométrique des
particules. Cependant, I'emploi de deux diameétres équivalents dans le traitement des données
implique la connaissance de la densité pour convertir I'un en 'autre. Par ailleurs, le calcul de la
concentration en masse a partir de la concentration en nombre nécessite également I'emploi de la
notion de densité. Si, pour des particules sphériques et non poreuses, la masse volumique du matériau
peut étre utilisé, dans le cas d’agglomérats, définir la densité est plus complexe car elle dépend non
seulement de la nature du matériau mais aussi de la morphologie de la particule.

Dans la majorité des études d’inter-comparaisons menées de facon a confronter les données produites
par I'ELPI avec celles issues d’autres instruments basés sur des principes de mesure différents (Pagels
et al.,, 2005; Nabi et al., 2012), les auteurs ne précisent pas la valeur de la masse volumique
implémentée dans le logiciel de traitement des données de I'ELPI ou ajustent cette grandeur pour
obtenir un recoupement entre les distributions de taille mesurées par les divers instruments (Price et
al., 2014). D’autres études préconisent d’utiliser une valeur arbitraire de la masse volumique. Ainsi
Arffman et al. (2014) conseillent 'emploi de la masse volumique standard (1 g/cm?) lorsque I'aérosol
n’est pas parfaitement caractérisé. Held et al. (2008) considérent une masse volumique de 1,5 g/cm?
lors de la caractérisation d’aérosols atmosphériques. Aucun consensus ne semble donc apparaitre,
qguant au choix de la densité a implémenter dans le logiciel de I'ELPI. Par ailleurs un certain nombre
d’études se sont intéressés a la conversion de la distribution granulométrique en nombre de I'ELPI en
une distribution en masse (Liang et al., 2013). Il en ressort que certains auteurs préconisent |’utilisation
d’une densité constante (Shi et al., 1999; Ushakov et al., 2013) alors que d’autres (Andrews et al., 2001)
recommandent I'emploi de la densité effective, variable avec la taille des particules, pour limiter les
incertitudes. Ces études ne s’intéressent cependant qu’a la conversion de distributions
granulométriques (nombre vers masse) et non a la conversion de la distribution de courant de I'ELPI
en concentration en nombre.

Une démarche expérimentale a ainsi été entreprise pour étudier I'influence, sur la concentration et la
distribution granulométrique, du choix de la densité implémentée dans le logiciel de I'ELPI.
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1.2.2. Meéthodologie expérimentale

L’aérosol d’essai est constitué d’agglomérats de Zn/Al générés par projection thermique a I'aide d’un
pistolet a arc électrique (Bémer et al., 2010). La densité effective de ces particules a été déterminée
par I'association en série d'un DMA TSI® modeéle 3080, d’un APM Kanomax® modeéle 3601 et d’'un CPC
TSI modele 3776. Les concentrations en nombre et en masse obtenues avec un ELPI (Dekati®) seront
confrontées a celles mesurées par deux appareils de référence : un SMPS (Scanning Mobility Particle
Sizer, DMA Grimm, Vienna type + CPC Grimm model 5.403) et un TEOM (Tapered Element Oscillating
Microbalance). Une attention particuliere se portera sur le choix de la masse volumique a implémenter
lors du traitement des données brutes de I'ELPI.

Chaque plateau d’'impaction de I'ELPI est enduit de graisse de facon a limiter le réentrainement et le
rebond de particules préalablement collectées (Rao and Whitby, 1978). Par ailleurs, un fort taux de
dilution et de brefs temps d’échantillonnage sont mis en ceuvre pour limiter I'accumulation de
particules sur les plateaux d’impaction (Van Gulijk et al., 2001). En effet, I'utilisation de I'ELPI sur des
temps relativement longs peut entrainer la formation de « domes » sur les surfaces de collecte a
I’origine de biais de mesure de la distribution granulométrique en nombre (Garra et al., 2016).

Traitement des données de I’ELPI

Les concentrations totales en nombre et en masse, obtenues respectivement par le SMPS et le TEOM,
sont comparées a celles calculées a partir des données de I'ELPI. Le post-traitement des données
brutes de I'ELPI est réalisé en considérant 4 masses volumiques des particules :

= |a masse volumique effective déterminée par le couplage DMA/APM (pe(dme)) ;

* |a masse volumique du matériau (pze/a = 5,72 g/cm?) ;

* |a masse volumique standard (po = 1 g/cm?) ;

= |a masse volumique effective moyenne issue d’une pondération entre la distribution de taille de
I’aérosol (obtenue par le SMPS) et la masse volumique effective des agglomérats (obtenue par le
couplage DMA-APM). Cette grandeur, définie par I'équation 1.8, est égale a 0,71 dans notre cas.

- dee Cn (dme) " Pe (dme)
Pe = dee CN (dme)

(1.8)

Les données brutes de I’ELPI correspondent a des courants électriques mesurés sur chacun des étages,
définis par un diameétre aérodynamique de coupure (Figure 1.8). Convertir cette distribution de
courant en distribution de taille implique de convertir les diamétres aérodynamiques en diametres
équivalents en mobilité électrique :

Cu(dg.) - 12
dme = dae < ( ae) Po > (1.9)

Cu(dme) * PELPI

oU d,e est la médiane géométrique de I'étape de I'ELPI considéré, peipi I'une des 4 masses volumiques
décrites précédemment et Cu(dp) est le facteur de correction de Cunningham.
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Cette conversion de la distribution de courant en distribution de taille implique également d’appliquer
la loi de charge Ecn(dme) décrite en fonction du diametre en mobilité électrique (Marjamaki et al., 2000).

448 dn, %%  ford,, < 0.095um
Ecp(dime) =1 1.2930 - d,p, *38%  for 0.095 < d,,, < 1.196 um (1.10)
1.3529 - dpp, "% for dpe > 1.196 um

Finalement, la concentration totale en nombre peut étre déterminée selon I'expression suivante :

1(dme)
Cnr = 2 Cy(dme) = 2 Eon(dy) (1.11)

dme

Enfin, la conversion de la distribution granulométrique en nombre en distribution granulométrique en
masse nécessite la détermination du diamétre équivalent en volume (dy) de I'agglomérat et donc
I'utilisation d’une des 4 masses volumiques précédemment définies.

" Pzn/al " Pznjal P
Cup = —222. (€ (dme)-da)=T"/-Z<CN (dme)-d;e-/)ZE—ﬁ) (112)
n

dme dme

= \ "k - B_‘E
i_ ___________ SMPS
———————————————————————————————————————— E T 4 - C M T _ —
§ Efficacité de charge l_fdm Jé — TEOM

Impacteur / = p, (densité standard)
dye

2\ 2

[1\—_4*41 * p, (densité du matériau)
2 / J Efficacité de collecte

GOEE T (diffusion, impaction) J o= Zegou(d)e(d) L

] ) nr Pe
| 1 Y4, Cu(d,)
= " pend | [\
| — 4.,

Figure 1.8 : Schématisation du traitement de données de I’ELPI pour la détermination des
concentrations totales en nombre et en masse

J
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1.2.3. Résultats & Discussion

La distribution expérimentale de courant mesurée sur les différents étages de I'ELPI est représentée
en fonction du diametre aérodynamique des agglomérats sur la Figure 1.9 (gauche). Seuls les étages 1
a 8 de I'ELPI (gamme de diameétres aérodynamiques allant de 0,03 a 1,61 um) sont considérés. En effet,
comme le courant mesuré sur les autres étages est trés faible (< 10 fA) et en dega de la limite de
guantification de I'électrometre, il peut étre a I'origine d’une surestimation significative de la
concentration massique (Maricq et al., 2006 ; Zervas et al., 2006). A noter que plus de 99,9% du courant
total est mesuré sur les étages 1 a 8 ce qui représente plus de 99,997% de la concentration total en
nombre (quelle que soit la densité choisie dans le post-traitement des données). La distribution
granulométrique en nombre est également représentée sur la Figure 1.9 (droite). Cette distribution,
ajustée par une loi normale en utilisant la méthode des moindres carrés, possede un diametre médian
en nombre de 108 nm et un écart-type géométrique de 1,6.
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2500 7000 / \
6000 / \
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4000 / \
1000 3000
2000 / \
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—l 1000 .

0.01 0.1 1 10 10 100 1000
Diamétre aérodynamique d, (um) Diameétre en mobilité électrique d,e (nm)
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1500 ]
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Figure 1.9 : Caractérisation des agglomérats de Zn/Al générés par projection thermique : distribution
de courant de I’ELPI (g.) et distribution granulométrique du SMPS (dr.) (Charvet et al., 2015)

Comparaison des concentrations en nombre (ELPI versus SMPS)

Le post-traitement des données de I'ELPI suivant la méthodologie précédemment décrite conduit a
I’obtention de concentrations relatives en fonction du diamétre aérodynamique (Figure 1.10, gauche).
Quelle que soit la masse volumique employée, la majorité de la concentration en particules se situe
sur le second étage de I’ELPI, soit entre 55 et 94 nm. Le post-traitement avec la densité effective semble
néanmoins conduire a une plus grande proportion de particules les plus fines.

Les concentrations totales en nombre calculées avec I'ELPI (Tableau 1.4) sont comparées a la
concentration totale mesurée par le SMPS, a savoir 1,03.10% #/cm? (Figure 1.10, droite). Comme
escompté, les calculs basés sur la masse volumique du matériau aboutissent a une considérable
surestimation de la concentration en nombre, d’un facteur proche de 30. En revanche, le traitement
basé sur la masse volumique effective, et dans une moindre mesure sur la masse volumique effective
moyenne, semblent en bon accord avec les mesures SMPS, avec des ratios de respectivement 0,95 et
0,89. Méme s’il conduit a une surestimation de la concentration totale en nombre (d’un facteur 1,5),
I’emploi de la densité standard, préconisé par certains auteurs, pourrait néanmoins s’avérer un choix
pertinent, de par sa simplicité.
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Tableau 1.4 : Concentrations en nombre et en masse de I’ELPI selon la masse volumique considérée

Masse volumique Cw, epi (#/cm?3) Cwm, etel (Mmg/m?3)
Masse volumique effective, pe(dme) 9,81 x 10’ 72,40
Masse volumique du matériau (ozna = 5,72 g/cm?) 2,94 x 10° 73,26
Masse volumique standard (po = 1 g/cm?) 1,52 x 10® 72,31
Masse volumique effective moyenne (p, =0,71 g/cm?3) 9,21 x 10’ 72,60

08
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07 = Pznial
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Figure 1.10 : Concentration relative en nombre de I’ELPI selon le diamétre aérodynamique et la
densité sélectionnée (g.) ; Rapport des concentrations en nombre de I’ELPI et du SMPS en fonction de
la masse volumique (dr.) (Charvet et al., 2015)

Comparaison des concentrations en masse (ELPI versus TEOM)

La conversion des concentrations d’une métrigue nombre vers une métrique masse permet
I'obtention de la Figure 1.11 (gauche). La distribution granulométrique en masse apparait peu
dépendante de la masse volumique employée avec la présence d’un premier mode proche de 100 nm
et représentant plus de 50% de la concentration totale en masse et d’un second mode sur |'étage 8
(0,95 a 1,61 um) représentant entre 10 et 15% de la concentration totale en masse.

Les concentrations totales en masse calculées avec I'ELPI (Tableau 1.4) sont comparées a la
concentration totale mesurée par le TEOM, a savoir 71,58 mg/m? (Figure 1.11, droite). Un bon accord
est mis en évidence quelle que soit la masse volumique employée. En effet la densité intervient a deux
reprises lors du post-traitement des données de I'ELPI. Ainsi, une mauvaise estimation de la
concentration en nombre par I'emploi d’une densité inadaptée sera compensée durant la conversion
de la distribution en nombre en distribution en masse.
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Figure 1.11 : Distribution granulométrique en masse de I’ELPI selon le diamétre aérodynamique et la
densité sélectionnée (g.) ; Rapport des concentrations en masse de I’ELPI et du TEOM en fonction de
la masse volumique (dr.) (Charvet et al., 2015)

La densité standard : un choix universel ?

Les analyses précédentes ont mis en évidence que I'implémentation de la densité standard dans le
logiciel de I'ELPI permettait, malgré une légere surestimation, d’obtenir une concentration en nombre
proche de la concentration de référence mesurée avec le SMPS. |l est cependant légitime de se
demander si ce relatif bon accord n’est qu’une combinaison fortuite d’'une distribution
granulométrique et d’une densité effective des agglomérats Zn/Al conduisant a une densité effective
moyenne proche de l'unité. En d’autres termes, I'accord serait-il toujours correct pour une autre
distribution granulométrique ?

Pour répondre a la question de l'universalité du choix de la densité standard, des distributions
granulométriques fictives ont été générées avec des concentrations en nombre et en masse maitrisées
(Cn,reference €t Cm reference). Ces distributions lognormales d’écart-type géométrique de 1,6 présentent des
diametres médians (exprimés en mobilité électrique) de 50, 100, 200 et 300 nm. Ces aérosols fictifs
sont injectés a I'entrée de I'ELPI et les courants théoriques sur chacun des plateaux calculés selon la
méthode décrite par Bau et al. (2014). Les concentrations en nombre et en masse résultantes (CneLpi
et Cwvepl) ont été déterminées en considérant une masse volumique constante sur la plage 0,1-10
g/cm?3. La figure 1.12 représente les ratios de concentrations entre la mesure ELPI et la distribution
fictive pour la métrique nombre (axe de gauche) et la métrique masse (axe de droite). Comme le
diamétre médian en nombre de I'aérosol issu de la projection thermique de Zn/Al est relativement
proche de 100 nm, les résultats expérimentaux obtenus pour des densités constantes (po, Pzn/al, Pe)
sont également représentés.

Les résultats mettent en évidence que I'adéquation entre les concentrations en nombre de I'ELPI et de
référence sont fortement dépendantes de la distribution granulométrique si le choix se porte vers
I'utilisation d’une masse volumique de 1 g/cm?. Ainsi le relatif accord obtenu précédent pour une
distribution granulométrique d’agglomérats de Zn/Al centrée sur environ 100 nm n’était que fortuit.
La mise en ceuvre de la densité standard ne peut donc pas étre considérée comme une approche
universelle, la concentration en nombre calculée par I’'ELPI étant distribution et densité-dépendante.
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Figure 1.12 : Concentrations théoriques en fonction de la masse volumique et de la distribution
granulométrique (les symboles pleins et vides représentent respectivement les concentrations
expérimentales en masse en et en nombre) (Charvet et al., 2015)

Il apparait donc essentiel d’avoir acceés a la masse volumique effective (pe(dme)) d'un aérosol pour
assurer une mesure correcte de la concentration en nombre avec un ELPI. D’un point de vue pratique,
une densité constante est plus facilement implémentable dans le logiciel de I'ELPI qu’une densité
variant avec le diametre de mobilité électrique des particules, la densité effective moyenne (si connue)
est donc a privilégier. En effet, cette densité semble étre la plus proche de la densité optimale (définie
comme la densité a mettre en ceuvre pour obtenir un ratio de concentration en nombre de 1) et ce
quelle que soit la distribution granulométrique fictive (Tableau 1.5).

Tableau 1.5 : Ratio de concentrations en nombre selon la masse volumique employée

Diamétre médian de la distribution lognormale

50 nm 100 nm 200 nm 300 nm

Masse volumique effective moyenne p, (g/cm?) 1,27 0,69 0,37 0,26
Cn, etpi / Cn, référence (Pe) 0,65 1,10 1,10 1,12
Masse volumique standard po (g/cm?3) 1,00 1,00 1,00 1,00
Cn, eLpi / Cn, référence (00) 0,45 1,90 3,57 4,54
Masse volumique optimale, o (g8/cm?3) 1,65 0,64 0,33 0,22
Cn, etpi / Cn, référence (Oopt) 1,00 1,00 1,00 1,00

Il est cependant intéressant de noter que ce dispositif, dédié a la mesure d’une concentration en
nombre, permet de mesurer de facon tout a fait adéquate la concentration en masse, et ce quelle que
soit la densité saisie dans le logiciel de traitement des données brutes.
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1.2.4. Conclusion

Parmi les caractéristiques clé des agglomérats, la densité joue un réle majeur dans le traitement des
données de nombreux équipements de métrologie et notamment dans la conversion des distributions
en nombre et en masse (Mc Murry et al., 2002). Si I'aérosol est parfaitement caractérisé, des mesures
correctes de la concentration en nombre et en masse peuvent étre réalisées par un ELPI, en utilisant
la masse volumique du matériau pour des particules sphériques et non poreuses et la masse volumique
effective pour des agglomérats. Dans ce dernier cas, un post-traitement additionnel des données
brutes doit étre mis en ceuvre. Si 'aérosol n’est pas parfaitement caractérisé, I'emploi d’une densité
constante permet d’obtenir une bonne estimation de la concentration en masse mais présente le
risque d’obtenir une concentration en nombre non adéquate. La mise en ceuvre d’une densité
constante, notamment de la densité standard, engendre ainsi des biais, plus ou moins important selon
la distribution granulométrique de I'aérosol.

Cette constatation prend toute son importante lorsqu’un ELPI est utilisé pour caractériser I'efficacité
d’un séparateur. L'efficacité d’un séparateur, quel qu’il soit, étant fonction de la taille des particules,
les distributions granulométriques en amont et en aval du séparateur ne présentent, dans I'immense
majorité des cas, pas le méme diametre médian de particules. L'implémentation d’'une méme densité
dans le logiciel de I'ELPI pour la détermination des concentrations amont et aval engendrera donc un
biais dans le traitement des données et dans la détermination de I'efficacité.
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1.3. Perspectives liées a la métrologie des nano-aérosols

La caractérisation des aérosols s’avére indispensable pour des applications liées a la séparation
gaz/solide, tant pour la prédiction de la cinétique de colmatage d’un filtre, que pour la détermination
de I'efficacité fractionnelle d’un procédé de dépoussiérage ou encore de I'exposition professionnelle
par inhalation, fonctions a la fois de la taille des agglomérats et du diamétre des particules primaires
le constituant. Les travaux méthodologiques menés au sein de I'équipe ont notamment permis
d’accéder, par l'utilisation conjointe d’équipements associés en série et en parallele, a certaines
propriétés clés de ces nano-objets (masse volumique effective, dimension fractale) sans avoir recours
a une longue et fastidieuse analyse de clichés bidimensionnels obtenus au microscope électronique a
transmission (MET). Ces travaux ont également mis en évidence les limites de certains appareils
commerciaux, dont I'ELPI (Electrical Low Pressure Impactor) qui par la nécessaire connaissance de la
masse volumique effective des nano-aérosols mesurés, dans les calculs d’inversion de données
programmés dans 'appareil, n’est pas le dispositif idoine pour la détermination de la distribution
granulométrique et la concentration en nombre d’un aérosol nanostructuré alors qu’il est
commercialisé dans cette optique. Le SMPS (Scanning Mobility Particle Sizer), certainement I'appareil
de métrologie le plus utilisé lorsqu’il est question de nanoparticules, peut lui aussi présenter un biais
lié a la présence de particules chargées dans I'aérosol. De par son principe de fonctionnement, le SMPS
construit une distribution granulométrique (selon un diametre équivalent en mobilité électrique) qui
est corrigée pour prendre en compte des particules multichargées. Néanmoins, lors de son utilisation
pour la caractérisation des performances d’'un séparateur, ces particules chargées peuvent étre
présentes en amont mais absentes en aval car collectées plus efficacement au sein du filtre du fait d’un
diametre volumique plus important. Cette correction des particules multichargées peut donc aboutir
a une légére mésestimation de I'efficacité de collecte d’un filtre, méme si le pourcentage de particules
multichargées est limité pour des nanoparticules. L’acquisition récente d’'un AAC (Aerodynamic
Aerosol Classifier, Cambustion®) pourrait permettre de s’affranchir de ce biais métrologique lié aux
particules multichargées par la mesure d’une distribution granulométrique exprimée en diamétre
aérodynamique. Cet équipement, utilisé seul ou en association avec d’autres appareils de métrologie,
ouvre également des perspectives en termes de caractérisation de certaines propriétés des nano-
aérosols (densité effective, force de trainée). La possibilité de sélectionner des particules selon leur
diametre aérodynamique, tant dans le domaine nanométrique que micronique, permettra également
d’affiner la compréhension des mécanismes de collecte opérant dans les différents séparateurs mis en
ceuvre au sein de I'équipe (médias fibreux, lits granulaires, laveurs). L'utilisation de cet équipement
permettra ainsi de poursuivre plus en avant les travaux de caractérisation fine des aérosols et donc
d’affiner le développement de modeles prédictifs de colmatage de filtres prenant en considération les
propriétés des particules nanostructurées.

Une seconde perspective liée a la métrologie des aérosols constitue en la mise au point de dispositifs
de métrologie basés sur les connaissances de I'équipe en termes de séparation solide/gaz. Un premier
travail a été mené dans le cadre d’une ANR Labcom avec I'entreprise LEROUX ET LOTZ pour la
caractérisation de suies. L'utilisation des équipements classiques de métrologie des aérosols n'étant
pas envisageable a des températures de 800-1000 °C, la caractérisation de nano-aérosols produits a
haute température se fait généralement a température ambiante suite a une étape de dilution et/ou
refroidissement. Cependant ce changement de température peut étre a I'origine de la formation de
condensats a la surface des particules nanostructurées (par exemple des suies) et donc d'une
potentielle modification de leurs propriétés structurelles et par conséquent de leur taille.
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Ainsi les suies caractérisées a température ambiante peuvent s'avérer trés différentes et donc non
représentatives des suies réellement émises par le procédé. Une réflexion a ainsi été entreprise pour
la mise en ceuvre d’un dispositif de caractérisation de la distribution granulométrique basé sur des lits
granulaires en parallele implémentables a haute température.

En s’inspirant du SDI2000, développé par I'IRSN (Institut de Radioprotection et de Sureté Nucléaire)
dans les années 80 mais quasiment pas commercialisé, le principe est d’associer une batterie de lits
granulaires homogenes de différentes hauteurs et constitués de billes de diamétres variables qui
présenteront chacun des efficacités fractionnelles différentes via a vis des nano-aérosols. Le comptage
de la concentration totale en nombre en aval de chaque lit, associé au développement d’un outil
d’inversion de données, rend ainsi possible la détermination de la distribution granulométrique des
particules. Moyennant une hypothése d’une distribution monomodale de I'aérosol a caractériser,
I'approche et la méthode d’inversion de données ont été validées expérimentalement sur des aérosols
réels a température ambiante (Sebestikova et al., 2018). Malgré ces résultats prometteurs, le
dimensionnement et la mise au point de ce dispositif de métrologie n’ont pas été poursuivis plus en
avant du fait de nombreuses contraintes et difficultés techniques. En effet, a la conception d’un
dispositif aussi compact que les granulometres actuels, s’ajoutent la nécessité d’automatisation et de
résistance thermique de l'appareil ainsi que le refroidissement préalable a la mesure de la
concentration totale avec un CPC. Par ailleurs, I'ajustement des débits, parameétre clé de I'inversion de
données car d’influence sur I'efficacité fractionnelle, est une opération extrémement délicate en cas
d’association de séparateurs en paralléle. Une solution pour s’en affranchir serait de faire des mesures
successives sur chacun des lits individuels mais cela se ferait au détriment du temps de mesure.

Néanmoins, la validation de la preuve de concept va permettre la poursuite des travaux dans le cadre
d’une collaboration avec I'INRS sur une application liée a la prévention. Ainsi sur la base des
connaissances acquises lors du précédent projet et d’études antérieures de I'INRS, une étude est en
cours dans I'optique de proposer un dispositif et une méthodologie adaptés a la mesure temps réel de
la distribution granulométrique en nombre de nano-aérosols dans les ambiances de travail. La
problématique s’inscrit dans un contexte d’exposition d’un nombre croissant de travailleurs aux
nanomatériaux susceptibles de causer cancers pulmonaires ou maladies chroniques respiratoires en
cas d’inhalation. L’évaluation de I'exposition professionnelle nécessite de connaitre la localisation des
dépots dans I'organisme, dépendante de la taille des particules. Comme il n’existe a I’heure actuelle
aucun appareil de mesure, a la fois portable, robuste, accessible a des non spécialistes, peu coliteux et
capable de mesurer en temps réel la distribution granulométrique en nombre de nano-aérosols,
I'objectif est de développer un dispositif compact regroupant le maximum de ces « qualités » et
pouvant a terme étre déployé dans les atmosphéres professionnelles. La solution envisagée, comme
alternative aux méthodes existantes basées sur les propriétés de diffusion des particules, repose
comme précédemment sur un couplage sélecteur/détecteur ; le sélecteur n’étant plus un lit granulaire
mais une grille de diffusion installée dans une cassette classiquement mise en ceuvre pour des
échantillonnages en milieu professionnel. Les principaux verrous du travail en cours consistent en
I'identification des caractéristiques idéales des sélecteurs (dimension des mailles, matériaux, nombre
de grilles en série), la définition du bon compromis entre la fiabilité (répétabilité, justesse, ...) et la
durée totale de la mesure, le dimensionnement d’un dispositif automatisé et compact et surtout la
limitation des hypothéses dans la méthodologie d’inversion de données. En effet, les nano-aérosols
présents dans les ambiances de travail peuvent étre issus de différentes sources et ne possedent donc
pas une distribution de taille idéale (normale ou lognormale). Ce type d’hypotheses simplificatrices
dans la méthode d’inversion de données est donc a proscrire.
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FILTRATION DES NANO-AEROSOLS

Les médias fibreux, de par leur efficacité de collecte importante quelle que soit la taille des particules
et leur faible dépense énergétique, sont indéniablement les séparateurs gaz/solide les plus usités tant
pour des problématiques liées au respect des normes de rejet environnemental (traitement des
effluents industriels), a la protection des personnes (équipements de protection individuelle), a la
qualité de I'air intérieur (habitacles de véhicules, centrales de traitement de I'air, ...) ou encore au
confinement dans les domaines médicaux, pharmaceutiques ou nucléaires. Quelle que soit
I"application, ils doivent garantir une efficacité importante couplée a une perte de charge limitée. Ces
performances sont typiquement évaluées par la figure de mérite (également nommée facteur de
qualité) qui représente le ratio entre la pénétration des particules et la perte de charge du filtre
considéré (Brown, 1993). Une valeur élevée de ce parametre dépend non seulement de I'écoulement
dans la structure poreuse et donc des propriétés structurelles du filtre mais également des
caractéristiques de I'aérosol et des conditions opératoires. Les interactions entre les trois sommets du
triangle de la filtration (Figure 2.1) vont conditionner non seulement les performances initiales des
médias fibreux mais aussi la structure du dépot qui influencera la capacité de rétention et I’évolution
temporelle de la perte de charge et de I'efficacité.

L'objectif de I'équipe consiste a améliorer les connaissances sur ces interactions dans une optique
d’optimiser les performances initiales et temporelles des médias fibreux, qu’ils soient régénérables,
typiqguement dans le cas du dépoussiérage industriel, ou non comme pour le confinement ou la
protection individuelle.

AEROSOL

CONDITIONS
OPERATOIRES

Efficacité

Figure 2.1 : Triangle de Ia filtration (Thomas et al., 2017)
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2.1. Généralités sur la filtration des aérosols

Dans le domaine de la filtration des aérosols, les médias fibreux sont généralement non tissés, c’est-
a-dire des structures complexes constituées d’un arrangement aléatoire de fibres individuelles qui
peuvent étre liées par friction ou adhésion. Ces médias présentent des compositions (polymere, verre,
cellulose, acier) et des propriétés structurelles diverses (distributions de taille de fibres, épaisseur,
porosité) et dépendantes du procédé de fabrication. Les filtres a fibres de verre ou cellulosiques sont
ainsi majoritairement produits par voie humide (procédé papetier) alors que les médias fibreux a base
de polymere (polytéréphtalate d’éthylene, polypropyléne) sont fabriqués par voie fondue selon les
technologies spunbond ou meltblown. Aprées mise en forme et selon I'application visée, ces médias
doivent présenter des performances spécifiques.

Ainsi les équipements de protection respiratoire (FFP pour Filtering FacePiece), généralement
constitués de différentes couches fibreuses en polymére et conditionnés sous forme de coques ou de
bec de canard doivent respectés certaines exigences légales avant mise sur le marché.

Tableau 2.1: Exigences réglementaires des masques FFP2 et de leurs équivalents internationaux

N95 (USA) FFP2 (Europe) KN95 (Chine)
Norme NIOSH-42C-FR84 EN 149-2009 GB2626-2006
Efficacité totale de collecte >95% >94 % >95%
Fuite au visage Non spécifiée <8% <8%

. . NaCl
Aérosol d’essai NaCl . . NaCl
Huile de paraffine
<343 Pa <70 Pa(a30I/min) <350 Pa

Perte de charge (Pa) . . . . . .

(2 85 1/min) <240 Pa (a 95 |/min) (2 85 I/min)

De méme, les filtres industriels, généralement constitués de fibres de verre et plissés pour limiter
I’encombrement, la vitesse de filtration et la perte de charge, sont classés par groupe et classe selon
leurs performances de filtration et au regard des exigences légales.

Les filtres a air de ventilation générale sont regroupés en 4 familles par la nouvelle norme NF EN I1SO
16890 (en remplacement de la norme ISO EN 779). Cette classification dépend a la fois (i) des efficacités
spectrales expérimentales mesurées sur des éléments filtrants non traités et déchargés par de la
vapeur d’isopropanol, et (ii) du calcul de I'efficacité gravimétrique (ePMy) sur des distributions
granulométriques standardisées fictives (distribution granulométrique rurale pour les PM10 ou
urbaine pour les PM1 et PM2,5). Malgré sa complexité, cette norme a le mérite de classer les filtres
indépendamment de la distribution de I'aérosol d’essai généré sur les éléments filtrants.

Tableau 2.2: Classification des filtres a air a haute efficacité (selon NF EN ISO 29463)

Exigence
Groupe
ele,min ePMZ,S,min eleO
ISO Grossier Non spécifiée Non spécifiée <50%
ISO ePM1g Non spécifiée Non spécifiée >50%
ISO ePMy5 Non spécifiée >50% Non spécifiée
ISO ePM; >50% Non spécifiée Non spécifiée
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Pour les filtres a haute efficacité, la norme NF EN ISO 29463 (en remplacement de la norme ISO EN
1822) décrit les efficacités minimales a la MPPS (Most Penetrating Particle Size) pour les filtres a air a
haute efficacité (E), a trés haute efficacité (H) et a trés faible pénétration (U). Elle impose notamment
aux filtres d’assurer une efficacité globale et une efficacité locale garantie en tout point du filtre.

Tableau 2.3: Classification des filtres a air a haute efficacité (selon NF EN ISO 29463)

Classe Efficacité globale Efficacité locale
(pour la particule la plus pénétrante)
ISO15E >95% Non spécifiée
ISO20E >99% Non spécifiée
ISO25E >99,5% Non spécifiée
ISO30E >99,9% Non spécifiée
ISO35H >99,95 % >99,75%
ISO40H >99,99 % >99,95%
ISO45H >99,995 % >99,975 %
ISO50H >99,999 % >99,995 %
ISO55H >99,9995 % >99,9975%
ISO60 U >99,999 9 % >99,9995 %
ISO 65 U >99,999 95 % >99,999 75 %
ISO70U >99,999 99 % >99,999 9 %
ISO75U >99,999 995 % >99,999 9 %

2.1.1. Perte de charge d’un média fibreux

La perte de charge d’'un média fibreux est, avec l'efficacité de collecte, I'un des parameétres
prépondérants dans le choix d’un filtre. La minimalisation de la dépense énergétique engendrée par
I’écoulement dans la structure fibreuse (média), mais également a son approche (plissage), est ainsi
I'objectif a atteindre lors de la conception et la fabrication d’'un filtre. La filtration s’effectuant
généralement a faible nombre de Reynolds, la perte de charge (AP) d’'un média fibreux peut étre
estimée par la loi de Darcy, valable en régime laminaire :

Z
AP =Up-p-— (2.1)

avec Uf la vitesse moyenne de filtration, pu la viscosité dynamique du gaz, Z I'épaisseur et « la
perméabilité de la structure fibreuse, fonction de la distribution de taille de fibres, de la compacité (ou
fraction volumique de fibres) et de I’arrangement des fibres.

Cette perméabilité d’'un média fibreux est généralement définie comme le ratio du carré du rayon des
fibres et d’'une fonction de compacité dépendante de I'orientation des fibres (Figure 2.2) :

&
*=Hw T T 22)
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Parmi les nombreuses relations disponibles dans la littérature scientifique (Thomas et al., 2017 ;
Thomas et al., 2022), les fonctions de compacité définies pour un écoulement perpendiculaire aux
fibres semblent les plus pertinentes pour la filtration ; les médias étant généralement isotropes dans
le plan normal a I’écoulement (Figure 2.2c).

(a) (b)

Figure 2.2 : Microstructures fibreuses, générées par GeoDict®, avec différentes orientations de fibres

En plus du choix de cette fonction de compacité, les médias fibreux étant généralement composés de
fibres de diamétre non homogéne, se pose la question du diametre équivalent pertinent dans les
modeles de perméabilité : diametre médian, moyen, en nombre, en surface, en volume, ...

Les modeles existants ne permettent malheureusement pas de prédire de facon satisfaisante la perte
de charge de filtres commerciaux. En effet, les paramétres d’entrée de ces modéles sont généralement
macroscopiques et ne prennent pas en compte les différentes caractéristiques du filtre susceptibles
d’influer I'écoulement du fluide (polydispersité des fibres, présence de liants, plissage du média,
hétérogénéités locales). Une grande majorité des corrélations disponibles dans la littérature
scientifique repose ainsi sur I’hypothese d’une distribution monomodale des fibres constitutives du
milieu, alors méme que des observations microscopiques mettent en évidence des distributions log-
normales indépendamment de la technique de fabrication du filtre (Singha et al., 2012). Des
simulations ont certes été menées sur des médias fibreux bimodaux (Clague et Phillips, 1997 ; Brown
et Thorpe, 2001 ; Mattern et Deen, 2008 ; Tafreshi et al., 2009 ; Gervais et al., 2012) mais aucun
consensus ne se dégage quant au calcul du diameétre équivalent a implémenter dans les modéles de
perméabilité (Tucny et al., 2022).

Par ailleurs, s’appuyer sur des mesures expérimentales de perméabilité implique de parfaitement
connaitre les caractéristiques du média fibreux pour définir une corrélation. Or la détermination de la
distribution de taille de fibres, par microcopie optique, électronique ou par analyse de clichés de
microtomographie, engendre des biais car souvent limitée a un échantillon de filtre de petite taille. La
mesure précise de I'épaisseur d’'un média, et par extension de sa compacité, s’avere aussi délicate du
fait de la compressibilité du matériau et de sa rugosité de surface. Enfin I'anisotropie et I'hétérogénéité
de ce type de matériaux fibreux est a I'origine d’écoulements complexes dans la structure fibreuse et
donc de perméabilités possiblement variables selon les échantillons.

Ces constats nous ont incité a nous orienter vers la simulation numérique pour accéder a cette
propriété qu’est la perméabilité. L’utilisation du logiciel GeoDict®, code de calcul a éléments finis, rend
possible la génération de structures fibreuses tridimensionnelles dont les propriétés macroscopiques
(compacité, distribution de taille de fibres, épaisseur) sont parfaitement définies. Cette approche
numérique permet ainsi de mener des « expérimentations numériques », moins chronophages et plus
maitrisées que des expérimentations classiques. Ces études numériques sur des structures fibreuses,
initiées depuis plusieurs années au sein de I'équipe, sous I'impulsion de Nathalie Bardin-Monnier, ont
notamment permis d’établir des corrélations de perméabilité en tenant compte de la distribution
normale ou log-normale de taille des fibres (Thomas et al., 2022). Ce travail de simulation, est
actuellement poursuivi et fait indéniablement partie des priorités de recherche dans les années a
venir.
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2.1.2. Efficacité de collecte

L’efficacité de collecte constitue le critere principal de performance et donc de sélection d’un média
fibreux car elle conditionne notamment le niveau de protection d’'un masque dans un contexte de
protection des personnes ou le respect d’une norme de rejet dans un contexte environnemental. Cette
performance d’un filtre, également exprimée en termes de perméance ou de coefficient d’épuration,
peut étre déterminée expérimentalement par des mesures de concentrations en amont et en aval du
filtre, sous réserve de respect des bonnes pratiques d’échantillonnages (prélevement isocinétique,
limitation des pertes en ligne, ...) :

C
E=1-—2% —1_p (2.3)

Camont
avec E I'efficacité de collecte d’un filtre, P sa perméance, Caval €t Camont l€s concentrations en aval et en
amont du filtre. A noter que cette efficacité peut s’exprimer en nombre ou en masse selon la métrique
des concentrations et peut étre considérée comme totale (i.e. pour I'ensemble des tailles de particules)
ou fractionnelle (i.e. pour une taille de particules donnée).

L'efficacité de collecte d’un média fibreux peut également étre calculée a partir de ses propriétés
structurelles (compacité, épaisseur, diametre de fibres) ainsi que de la connaissance des conditions
opératoires (vitesse) et de la taille des particules :

E=1 4- S z : 2.4
= —exp<— mﬂ,"—dfnT (2.4)
m=1-] [a-m 25)

i=1

avec o la compacité, Z I'épaisseur du filtre, ds le diametre de fibre, nr Iefficacité unitaire globale d’une
seule fibre et n; I'efficacité unitaire de collecte par un mécanisme i (diffusion brownienne, impaction
inertielle, interception ou effets électrostatiques).

A noter que certains auteurs considerent la vitesse moyenne de filtration et non la vitesse interstitielle
ce qui aboutit a la disparition du terme (1-a) dans I'équation (2.4). Par ailleurs, tout comme dans
I’expression de la perméabilité, se pose la question du choix d’un diametre de fibre pertinent ; un
média, méme si constitué d’un seul type de fibres, présentera en effet une distribution de taille de
fibres plus ou moins dispersée autour d’une valeur moyenne.

L’efficacité unitaire d’une fibre, assimilable a un cylindre, est définie comme le ratio entre la quantité
de particules collectées par la fibre et la quantité de particules ayant traversé une section virtuelle en
amont de cette méme fibre. Méme si la pertinence de ce concept est questionnable pour les
mécanismes diffusionnels et électrostatiques pour lesquels les trajectoires des particules ne suivent
pas les lignes de courant du fluide, de nombreuses expressions sont recensés dans la littérature
scientifique (Thomas et al., 2017) pour chacun des mécanismes de collecte dont le principe est
schématisé en Figure 2.3.
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Ces expressions de I'efficacité unitaire sont toutes définies selon un nombre adimensionnel dépendant
du mécanisme considéré :

La diffusion brownienne, fonction du nombre de Péclet (ratio entre les transport convectif et
diffusionnel), est un mécanisme de collecte résultant du mouvement aléatoire d’une particule
en suspension suite aux chocs avec les molécules de gaz environnantes. La trajectoire
erratique de la particule conduit donc a une probabilité élevée de rencontre avec une fibre
constitutive du média. Ce mécanisme, significatif pour les particules de taille inférieure a une
centaine de nanomeétres, est donc d’autant plus prépondérant que les particules sont petites.

L’interception, mécanisme indépendant de la vitesse de filtration, se produit lorsque qu’une
particule suivant une ligne de courant passe a une distance d’une fibre inférieure a son propre
rayon. Ce mécanisme dépend du nombre d’interception (ratio entre les diameétres de particule
et de fibre) et concerne des particules de diametre supérieure a une centaine de nanometres.
La collecte par interception est d’autant plus importante que les particules sont volumiques et
les fibres fines.

L’impaction inertielle, fonction du nombre de Stokes (ratio entre la distance d’arrét de la
particule et la dimension de la fibre), devient prépondérante pour les particules microniques.
En effet, de par son inertie, une particule de diamétre plus important ne parviendra pas a
suivre les lignes de courant et s'impactera sur une fibre plutot que de la contourner.

Les effets électrostatiques peuvent contribuer a I'efficacité de collecte si les fibres et/ou les
particules sont porteuses de charges électrostatiques et ce quelle que soit la taille des
particules. Un filtre électret, dont les fibres sont chargées, permet ainsi d’améliorer I'efficacité
sans modifier la perte de charge, ce qui représente un réel bénéfice sous réserve de maintien
de I'état de charge dans le temps. L'utilisation des expressions d’efficacité unitaire se heurte
néanmoins a un obstacle de taille, a savoir la connaissance de la charge linéique des fibres.

Les contributions respectives de ces mécanismes a I'efficacité de collecte conduisent, pour tout média
fibreux, a un minimum d’efficacité pour des diametres de particules compris entre 0,1 et 0,5 um selon
les propriétés structurelles du filtre. Dans cette zone de plus faible efficacité, appelée MPPS (Most
Penetrating Particle Size), les particules sont a la fois trop fines pour étre collectées par inertie et
interception et trop volumineuses pour rencontrer une fibre par le mouvement brownien. Il est
important de noter que, selon les normes en vigueur, la qualification des filtres est réalisée avec un
aérosol d’essai dont la distribution granulométrique est centrée sur cette MPPS.
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Les expressions théoriques d’efficacité unitaire sont basées sur des écoulements autour
d’arrangements idéaux de fibres et sans prise en compte des hétérogénéités locales inhérentes au
procédé de fabrication de telles structures fibreuses. Ces relations, bien que nombreuses dans la
littérature scientifique, ne permettent ainsi qu’une estimation de I'efficacité fractionnelle de collecte
de par la complexité des écoulements dans un média fibreux. Par ailleurs se pose la question tant du
diametre équivalent de fibre que du diameétre équivalent des particules a prendre en compte dans ces
modeles. Ainsi faut-il considérer un diamétre de mobilité pour le mécanisme diffusionnel ? un
diametre volumique pour l'interception ? un diamétre aérodynamique pour I'impaction inertielle ?
Des travaux de simulation numérique, actuellement en cours dans I'équipe, devraient permettre de
répondre a certaines des interrogations sur les efficacités unitaires de collecte mais également de
mettre en évidence les effets de masquage au sein d’une structure fibreuse ou encore de quantifier
I'impact des hétérogénéités locales sur chacun des mécanismes de collecte.

2.2. Optimisation du décolmatage des dépoussiéreurs industriels

La génération de particules ultrafines par une grande variété de procédés industriels tels que la
combustion, la soudure et la découpe de métaux (percage, fraisage, ...) impose le développement de
systemes de protection des personnes et de I'environnement adaptés a la spécificité de ces particules
a fort pouvoir colmatant. La méthode la plus répandue pour séparer ces particules d’un gaz porteur
demeure actuellement les médias fibreux plissés. Ces dispositifs sont initialement trés efficaces mais
engendre une forte augmentation de la perte de charge lors de la collecte de particules a grande
surface spécifique.

Un décolmatage s’avére donc nécessaire pour détacher le gateau de filtration et régénérer la surface
de filtration. Le décolmatage, consistant a appliquer une force supérieure a la force d’adhésion du
gateau sur le filtre, peut étre réalisé par secouage mécanique, inversion du courant d’air ou par
injection d’air comprimé (jet pulsé). Il est généralement pratiqué selon le mode « clean on demand »
consistant en un déclenchement du décolmatage lorsque la perte de charge atteint une valeur
maximale fixée par I'exploitant ; ou selon le monde « clean on time » avec un déclenchement du
décolmatage a un intervalle de temps fixe.

Le décolmatage par secouage mécanique, souvent employé pour les filtres a manches, consiste a faire
vibrer I'élément filtrant durant quelques secondes a dizaines de secondes. L’accélération résultante
du média permet de détacher le gateau sans toutefois atteindre une efficacité de nettoyage supérieure
a 50% (Wang et al., 2004 ; Cao et Orru, 2014). En plus d’une efficacité limitée, cette méthode peut étre
a l'origine de problémes d’étanchéité du fait des efforts mécaniques exercés sur le média. Le principe
de l'inversion de courant consiste a injecter un débit de gaz dans le sens opposé a la filtration afin
d’entrainer le détachement du gateau. Cette méthode génere peu de contraintes mécaniques sur les
médias ce qui accroit leur durée de vie mais présente en contrepartie de faibles performances.
L'efficacité de décolmatage peut néanmoins étre améliorée avec la présence d’'une couche PTFE en
surface (Sievert et Loffler, 1987) ou une masse déposée plus importante a I'origine d’une meilleure
cohésion du gateau de filtration (Clift et Seville, 1993). Le décolmatage par jet pulsé présente
I’avantage d’étre réalisable online (sans interruption de la filtration) ce qui explique sa forte utilisation
au niveau industriel. Divers auteurs (Leith et First, 1977 ; Laminer et al., 2017) se sont intéressés a
I'efficacité de décolmatage par jet pulsé. S’ils permettent d’identifier les paramétres d’influence, leurs
modeles purement empiriques restent limités aux conditions opératoires étudiées et permettent
difficilement de prédire les performances de cette méthode.
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Son efficacité de décolmatage dépend en effet de trés nombreux paramétres opératoires tels que la
pression de I'air comprimé (Li et al., 2015a), la forme et la taille de la buse d’injection (Hau et Leung,
2016 ; Chen et Chen, 2017 ; Shim et al., 2017), la distance buse / média (Qian et al., 2014), le temps
d’injection, la nature des particules, la nature et la rigidité du média, ...

En pratique, une régénération quasi-totale de la surface de filtration est recherchée lors de chaque
cycle colmatage/décolmatage. Les indicateurs d’efficacité du décolmatage sont ainsi la stabilité de la
perte de charge enregistrée apres la régénération, dite perte de charge résiduelle, et le temps du cycle.
Cependant, des observations de terrain, notamment dans des industries de métallisation, font état
d’un colmatage irréversible lors de I'exposition des médias a des nanoparticules métalliques.
L'inefficacité du décolmatage des cartouches filtrantes implique leur remplacement régulier et une
augmentation drastique des colts de fonctionnement. Bémer et al. (2015) et Cho et al. (2020) ont
aussi observé un décolmatage inefficace des cartouches plissées soumises aux fumées de
métallisation.

Dans le cadre d’une collaboration avec I'INRS, I'objectif est d’identifier les parametres clés a I'origine
d’un décolmatage efficient et de proposer des pistes d’amélioration de la régénération des filtres
colmatés par des particules nanostructurées. Ce travail a été mené a I'échelle du média pour la
compréhension des phénomeénes puis a I'échelle d’une cartouche plissée industrielle pour la validation
des solutions proposées.

2.2.1. Décolmatage a I’échelle du média

Le média employé au cours du projet, trés utilisé industriellement pour la filtration des particules
métalliques, est ondulé, a base de cellulose et présente un traitement surfacique consistant en une
couche de nanofibres. L'ondulation des médias est une technique tres employée pour les cartouches
plissées pour aboutir a une augmentation de la surface spécifique de filtration, une meilleure
séparation des plis, une augmentation de la rigidité du média et une limitation de sa déformation sous
pression (lrvin, 2007). Par ailleurs, cette spécificité du média semble également augmenter les
performances de filtration (Becker et Waldenmaier, 2001). Le dispositif développé dans le cadre du
doctorant de Khirouni (2021) permet de former un gateau de particules a la surface d’'un média plan
et d’étudier son décolmatage par jet pulsé grace a une buse d’injection et une électrovanne. Le temps
et la pression d’injection de I'air comprimé, le nombre de pulses, la masse de gateau (et par
conséqguent sa perte de charge) sont autant de paramétre d’influence sur le décolmatage qui peuvent
étre étudiés sur ce systeme.

Evaluation de I'efficacité de décolmatage

L’efficacité de décolmatage par jet-pulsé peut étre évaluée par rapport a différents criteres :

= Critere de pression : I'évaluation par rapport a la perte de charge est la plus usitée car la
grandeur est facilement mesurable.

APpax — AP
R = P — 2P, (2.6
max 0

avec APnm.x la perte de charge maximale avant la mise en ceuvre du décolmatage, AP, la perte de charge
résiduelle (aprés décolmatage) et AP, la perte de charge du filtre propre (avant colmatage).

38



Chapitre 2 — Filtration des nano-aérosols

= (Critere de masse déterminé par pesée du gateau avant et aprés décolmatage.

Masse détachée

Rum (2.7)

" Masse initiale du giteau

= Critere de surface : 'intégration d’'une caméra endoscope en aval du filtre permet la prise de
clichés avant et aprés I'opération de décolmatage. La binarisation et I'analyse des images
permettent ainsi d’obtenir la fraction surfacique décolmatée.

Surface décolmatée
S =

(2.8)
Surface totale

L'analyse des données de décolmatage offline sur média plan fait apparaitre un écart important selon
les critéres (Figure 2.4). Des clichés de microscopie mettent en évidence un décolmatage inefficace par
plagues (zones décolmatées en bleu sur I'image originelle et en noir sur I'image binarisée), synonyme
de la présence d’un gateau de nanoparticules métalliques extrémement adhérent a la surface du filtre.
Ainsi, seules quelques portions du gateau sont détachées lors du décolmatage et, lors de la reprise de
la filtration, I'air emprunte préférentiellement ces zones de faible résistance. Il en résulte une perte de
charge limitée expliquant ainsi une efficacité de décolmatage supérieure a 80% selon le critere de
pression. La perte de charge résiduelle ne semble donc pas un critere adéquat et pertinent pour
évaluer un décolmatage par plaques. Les essais sur média plan montrent également que
I"augmentation de la masse déposée promeut I'efficacité de décolmatage. Ce phénomene s’explique
par une meilleure cohésion du gateau qui facilite son détachement (Sievert et Loffler, 1987 ; Clift et
Seville, 1993). A noter que, bien qu’a l'origine d’'une légere augmentation de I'efficacité de
décolmatage, le passage de 1 a 10 pulses n’est pas une solution envisageable industriellement de par
sa consommation importante d’air comprimé.

Des cycles colmatage/décolmatage online sur médias plans colmatés par des masses surfaciques de
I'ordre de 3 et 6 g/m? aboutissent également a de faibles efficacités de décolmatage. Le processus de
filtration est trés instable et se traduit par une augmentation progressive des pertes de charge
résiduelles et la réduction des temps de cycle. Le décolmatage partiel par plaques induit une ré-
augmentation tres rapide de la perte de charge correspondant a la formation d’'un gateau dans les
guelques portions préalablement décolmatées.

Perte de charge maximale avant décolmatage (Pa)
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Figure 2.4 : Résultats de I'efficacité de décolmatage d’un filtre exposé a des nanoparticules
métalliques (décolmatage a 4 bars, buse de 3 mm et temps d’ouverture de 0,2 s) (Khirouni, 2021)
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Vieillissement du gateau

En fonction des conditions environnementales (température, humidité), de la mise en ceuvre du
dépoussiéreur sur un procédé continu ou discontinu, des durées de cycles de colmatage/décolmatage
(fonction du débit massique de particules a traiter), un gateau de particules peut étre amené a
demeurer plus ou moins longtemps et donc a évoluer a la surface du média filtrant. First et Silverman
(1963) ont notamment rapporté que le vieillissement du gateau de filtration, pendant un certain
temps, peut rendre le décolmatage plus efficace du fait de I'agglomération des particules, I'adsorption
de I'humidité ou la décharge électrique des particules. Cette conclusion, notamment l'influence de
I’humidité relative de I'air, est néanmoins a nuancer selon la nature des particules et leur affinité avec
les molécules d’eau. L'exposition de gateaux de filtration a de la vapeur d’eau peut en effet conduire
a des situations antagonistes selon I’humidité relative et I’hygroscopicité des particules constitutives
du dépot (Kim et al., 2006 ; Horst et al., 2019). Ainsi un gateau de particules hygroscopiques exposé a
un air dont I’lhumidité relative est inférieure au point de déliquescence verra sa perte de charge
décroitre (Montgomery et al., 2015). A contrario, si I’humidité relative de I'air est supérieure au point
de déliquescence, les particules constitutives du gateau sont dissoutes dans I'eau adsorbée ce qui
entraine la formation de films liquides a la surface et dans le média filtrant et par conséquent une
augmentation de la perte de charge (comme dans le cas de la filtration d’aérosols liquides). Dans le
cas de particules non hygroscopiques, I'adsorption de la vapeur d’eau et les ponts liquides formés
entre les particules par condensation capillaire peuvent aussi étre a I'origine de la modification de la
structure du gateau (Ribeyre et al., 2017) et de I'accroissement des forces de cohésion entre particules.

L'influence d’une exposition a un air humide a été explorée en détails dans le cas spécifique de gateaux
constitués de nanoparticules métalliques de Zn/Al (Khirouni et al., 2020), pour lesquelles des
observations de terrain font état d’un colmatage irréversible. Des gateaux ont ainsi été stockés sous
humidité controlée pendant 3 semaines et leurs résistances évaluées régulierement par des essais de
perméation. Si aucune variation significative de la résistance n’est mise en évidence pour une humidité
relative de l'ordre de 30%, le vieillissement sous 77% d’humidité est associé a une diminution
considérable et progressive de la résistance aéraulique (divisée par 9 aprés 3 semaines) et donc a une
restructuration du gateau. Cette transformation du dépdt nanostructuré s’accompagne d’un
changement de couleur et s’avere irréversible puisqu’un balayage par de I'air sec apres vieillissement
n’engendre aucune modification de la résistance du gateau.

Cette observation macroscopique est confirmée par I'observation de ces dépots au microscope
électronique a transmission. L’absence de modification majeure de morphologie entre les agglomérats
métalliques frais ou exposés a de I'air sec confirme les résultats de la cinétique ou la résistance
aérauliqgue demeure constante en présence d’un air sec (Figure 2.5). L’exposition a des vapeurs d’eau
fait par contre apparaitre une phase cristalline constituée d’aiguilles. Cette transformation chimique
entraine un changement de morphologie des particules et par conséquent de la porosité et de la
structure du gateau et permet ainsi d’expliquer le changement de résistance aéraulique
précédemment observé apres vieillissement sous air humide.
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Figure 2.5 : Images MET d’un gdteau frais (gauche) d’un gdteau apreés vieillissement sous air sec
(centre) et d’un gdteau aprés vieillissement sous air humide (RH = 70 %) (droite) (Khirouni et al., 2020)

Une caractérisation chimique par diffraction des rayons X de dépots constitués de particules issues de
la métallisation d’un alliage Zn/Al montre la formation, en présence d’humidité, d’un hydrocarbonate
de zinc, I’hydrozincite Zns(COs)2(OH)s. Ce produit classique de la corrosion atmosphérique du zinc
formé en présence d’eau et de CO, (Graedel, 1989 ; Almeida et al., 2000) est caractérisé par une
couleur blanche. Gankanda et al. (2016) ont mis en évidence par microscopie que I'hydrozincite se
présente sous une phase cristalline en forme d’aiguilles, similairement a nos observations. La présence
de réactions chimiques justifie ainsi l'irréversibilité de la transformation du gateau de filtration
préalablement mise en évidence.

Les conséquences de cette modification du gateau de filtration ont été évaluées par une mesure de la
force d’adhésion des gateaux a la surface du filtre. La méthode mise en ceuvre, dite par inversion de
courant, consiste a faire s’écouler de l'air a différentes vitesses a travers le gateau, dans le sens
contraire de la filtration, tout en enregistrant la perte de charge. Ainsi, lorsqu’une vitesse critique est
atteinte, une partie du gateau se détache et la détermination de la perte de charge permet d’accéder
a la force d’adhésion (Figure 2.6, gauche). Si, pour un gateau constitué de particules microniques, la
force d’adhésion déduite de cette méthode d’inversion de courant, est au plus de I'ordre de 250 N/m?
(Seville et al., 1989 ; Coury et Aguiar, 1995 ; Silva et al., 1999 ; Tanabe et al., 2011 ; Li et al., 2019a ; Xie
et al., 2020), elle atteint 950 N/m? pour un gateau constitué de particules nanostructurées, aprés un
stockage de 15 jours en atmosphere séche.

Cette force d’adhésion augmente considérablement si le stockage s’effectue en atmosphere plus
humide ce qui explique les difficultés de décolmatage. Ces résultats sont d’'une grande importance
pour I'exploitation des systémes de filtration industriels car peuvent expliquer les difficultés de
décolmatage rencontrés suite au vieillissement et la transformation chimique des dép6ts de particules.
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Figure 2.6 : Principe de détermination de la force d’adhésion par la méthode d’inversion de courant
(gauche) ; Evolution de la force d’adhésion et de I'efficacité de décolmatage du géteau de particules
nanostructurées selon les conditions de vieillissement (droite)

Amélioration du décolmatage par conditionnement

Au vu de la faible efficacité de décolmatage d’un giteau de nanoparticules métalliques, qui peut
encore se détériorer selon les conditions environnementales (humidité), il est nécessaire d’envisager
des solutions d’amélioration de cette opération de décolmatage. En pratique, la forte adhésion des
dépots de particules ultrafines se traduit en effet par un colmatage irréversible des filtres et donc un
surcolt économique associé a la nécessité de leur remplacement régulier. De par sa facilité de mise
en ceuvre, l'intérét s’est porté vers la technique de précoating consistant a protéger le filtre par I'ajout
d’une couche poreuse et perméable de particules microniques, facilement décolmatable (Figure 2.7).
Cette méthode, généralement recommandée pour les particules trés adhérentes et en présence
d’humidité (Peukert et Wadenpohl, 2001), a notamment déja montré sa pertinence pour la filtration
de fumées métallurgiques (Goodfellow et al., 1978). Le principal inconvénient réside dans la nécessité
de réappliquer la poudre aprés chaque cycle colmatage/décolmatage (recommandations pratiques de
150-250 g/m? pour un filtre a manches contre 20-50 g/m? pour une cartouche plissée) ce qui engendre
une grande quantité de déchet.

L1l 1l

l

Figure 2.7 : Principe de précoating pour la facilitation du décolmatage de gdteaux de filtration
constitués de particules ultrafines
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Le matériau mis en ceuvre est généralement bon marché, comme le carbonate de calcium (CaCOs) ou
la perlite (roche volcanique composée majoritairement de dioxyde de silicium SiO;), méme si certains
auteurs (Hajar et al., 2015) préconisent d’y mélanger du charbon actif pour conférer a la couche des
propriétés adsorbantes. Pour réduire le colt de fonctionnement, Schiller et Schmid (2014) soulignent
la possibilité de réutiliser le précoating jusqu’a 3 fois sans affecter I'efficacité de décolmatage.

D’autres solutions d’amélioration du décolmatage existent, parmi lesquelles :

= Le post-coating: cette technique consiste a injecter des particules fines sur un gateau
préformé pour augmenter les forces de cohésion entre particules ainsi que la résistance du
dépot et ainsi faciliter son détachement (Zhang et Schmidt, 2011) ;

= [’humidification : I'injection de gouttelettes d’eau ou de vapeur d’eau favorise la formation de
ponts liquides a I'origine d’une restructuration du gateau et d’une diminution de la perte de
charge (Zhang et al., 2016 ; Li et al., 2017). Cette méthode permet ainsi de réduire la fréquence
de décolmatage méme si I'on peut imaginer que la pertinence de sa mise en ceuvre est trés
liée aux caractéristiques des particules constitutives du gateau (hydrophilicité).

Le conditionnement du filtre représente ainsi une solution d’amélioration des performances de
régénération. Cependant, les données expérimentales manquent encore afin d’optimiser I'utilisation
de ces méthodes. La technique de précoating, qui représente probablement la solution la plus simple
a mettre en ceuvre dans les sites d’activités métallurgiques, a ainsi été étudiée afin de mettre en
évidence son apport lors du décolmatage de filtres plans colmatés par des nanoparticules.

Application de la couche de précoating

D’un point de vue opérationnel, les deux critéres d’'importance sont la taille des poudres de précoating
et I'épaisseur appliquée. La distribution granulométrique des particules ne doit pas étre trop fine pour
jouer son role de facilitateur de décolmatage, quant a la couche de précoating, elle doit étre
suffisamment épaisse pour protéger la surface du média mais suffisamment fine pour limiter la perte
de charge et la quantité de déchets formée. Les poudres mis en ceuvre dans le cadre du projet
collaboratif avec I'INRS sont du carbonate de calcium (CaCOs), du dioxyde de silicium (SiO;) et une
poudre récupérée dans la trémie du cyclone placé en amont du dépoussiéreur et donc constituée de
particules microniques de méme composition que les particules métalliques nanostructurées a traiter.
L'utilisation de ces particules métalliques comme précoating permet ainsi de valoriser un déchet. De
prime abord, nous pouvons supposer que la couche de précoating assurera une protection optimale
de la surface du média lorsque son efficacité sera proche de l'unité. Ainsi I'ensemble des
nanoparticules seront collectées en surface et dans la profondeur de cette couche, faisant office de lit
granulaire, et ne viendront pas colmatées de fagon irréversible le média fibreux. Pour ce faire, une
masse surfacique de 20 a 50 g/m?, quelle que soit la poudre, semble suffisante pour obtenir une
perméance négligeable vis-a-vis de particules nanostructurées (Khirouni, 2021) ; cette quantité étant
bien évidemment fonction de la masse volumique du précoating. L'épaisseur de la couche de
précoating a été déterminée par trigonométrie laser, méthode consistant a mesurer le déplacement
d’une nappe laser a la surface d’un gateau en construction. Un logiciel spécifiquement développé dans
une étude précédente (Ribeyre, 2015) analyse les images prise au cours de la formation de la couche
et permet d’en déterminer I'épaisseur. Ainsi les masses surfaciques permettant d’obtenir une
efficacité de la couche proche de I'unité correspondent a une épaisseur de I'ordre de la centaine de
micrometres ce qui semble plus raisonnable que I'épaisseur minimale de 1 mm préconisée par certains
auteurs (Schmidt et Loffler, 1990 ; Schmidt et Pilz, 1995). Des couches de précoating d’épaisseur
réduite permettent ainsi de limiter la perte de charge a des valeurs entre 50 et 200 Pa, pour les poudres
et les masses surfaciques mises en ceuvre dans le cadre de cette étude.
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Tester la pertinence de I'application d’'une couche de précoating a nécessité le dimensionnement et la
mise en place d’un banc d’essais spécifique au colmatage de filtres plans. Sans précoating et sans
surprise, I'évolution de la perte de charge en fonction de la masse collectée de nanoparticules
métalliques est linéaire indiquant la formation d’un gateau en surface du filtre (Figure 2.8). Si la
présence de précoating a la surface du média fibreux engendre une augmentation de la perte de
charge avant méme la filtration des nanoparticules, la présence de cette couche est a 'origine non
seulement d’une augmentation de I'efficacité mais également d’une réduction de la cinétique de
colmatage. En effet, la filtration en profondeur dans la couche de précoating permet de retarder la
filtration en surface du média fibreux. Plus I'épaisseur du précoating est important, plus la probabilité
pour les nanoparticules d’atteindre la surface du filtre diminue et plus le volume disponible pour la
collecte des nanoparticules en profondeur augmente ce qui retarde d’autant la nécessité de
décolmatage. Ainsi, pour une méme perte de charge finale, la masse de nanoparticules collectée peut
devenir jusqu’a deux ou trois fois plus importante qu’en absence de la couche de précoating.
L’épaisseur de précoating doit néanmoins étre limitée pour des raisons évidentes de co(ts liés a I'achat
de poudre et a I'élimination des déchets. Pour une application industrielle, un compromis doit donc
étre trouvé entre la quantité de précoating et la périodicité de son application.
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Figure 2.8 : Evolution de la perte de charge durant le colmatage par des nanoparticules métalliques

Efficacité de décolmatage en présence de précoating

L’évaluation de I'apport du précoating sur I'efficacité de décolmatage a été réalisé pour différentes
valeurs de perte de charge avant décolmatage (i.e. masses de nanoparticules collectées), pressions
d’air de décolmatage pour un temps d’ouverture de I'électrovanne de 200 ms et masses surfaciques
de précoating déposées avant la filtration des particules métalliques (Figure 2.9). Quelle que soit la
poudre, de faibles masses de précoating permettent certes d’assurer un meilleur décolmatage qu’en
absence de précoating ou l'efficacité atteint au maximum 20%, mais sans toutefois atteindre des
efficacités satisfaisantes. En effet, si la couche n’est pas suffisamment épaisse pour protéger la couche
filtrante, des nanoparticules seront collectées en surface de la structure fibreuse et rendront difficile
le décolmatage au vu des fortes forces d’adhésion. En toute logique, I'épaisseur (et donc la masse
surfacique) préalablement identifiée comme suffisante pour atteindre une efficacité de collecte de la
couche de I'ordre de I'unité permet de limiter la pénétration des nanoparticules et d’élever I'efficacité
massique de décolmatage au-dela de 80%.
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La masse de nanoparticules collectées avant décolmatage permet la promotion des forces de cohésion
au sein de la couche favorisant ainsi son détachement (Zhang et Schmidt, 2011). Enfin, la présence de
précoating permet d’envisager une réduction de la consommation d’air comprimé par diminution de
la pression de décolmatage.
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Figure 2.9 : Evolution de I'efficacité massique de décolmatage selon la masse surfacique de
précoating, la pression d’air de décolmatage et la masse de nanoparticules collectées

Si I'ajout d’une couche de précoating améliore sans conteste I'efficacité de décolmatage, il est
important d’éprouver cette technique au cours de cycles colmatage/décolmatage sur filtres plans.
Comme escompté, 'application de la couche de précoating est a I'origine d’'une amélioration drastique
de I'efficacité de décolmatage (Figure 2.10). Il semble néanmoins nécessaire d’appliquer le précoating
a chaque cycle pour limiter I'augmentation de la perte de charge résiduelle et la réduction du temps
de cycle, conséquences d’une mauvaise protection de la surface du média fibreux. Aucune différence
significative sur la stabilité du processus de filtration (temps de cycle et efficacité de décolmatage) n’a
été mise en évidence entre des expériences menées a 3 et 8 cm/s. D’un point de vue industriel, opérer
a des vitesses supérieures sur les systemes de filtration peut s’avérer intéressant car a 'origine de la
réduction de la surface de filtration (a débit constant), et par conséquent des colts d’investissement.
Il faut cependant noter que cette augmentation de la vitesse de filtration sera associée a une
diminution de I'efficacité de collecte des nanoparticules par diffusion brownienne qui pourrait étre
compensée par une légere augmentation de la masse surfacique de précoating.

L'application d’un précoating sur un média fibreux est une solution plus que prometteuse pour pallier
les problémes liés a la filtration de particules nanostructurées. Cette méthode permet en effet non
seulement d’accroitre I'efficacité de décolmatage (a pression réduite) mais également de réduire la
cinétique de colmatage et la pénétration des particules dans le média fibreux. La preuve de concept
démontrée sur filtres plans et des pilotes de laboratoire, il est nécessaire de valider et de vérifier

I'applicabilité de cette solution dans des conditions réelles, a savoir sur une cartouche plissée
industrielle.
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Figure 2.10 : Cycles colmatage / décolmatage de filtres plans selon I'application du précoating
(24 g/m? de poudre de SiO; ; pression de décolmatage fixée a 1500 Pa)

2.2.2. Décolmatage de cartouches plissées

Les cartouches plissées, de par I'importante surface mise en ceuvre dans un volume restreint, sont tres
répandues industriellement pour la séparation gaz/solide. Le plissage d’une cartouche, caractérisé par
le ratio entre la hauteur du pli et sa longueur (aussi appelée pas), est un parameétre clé dans le
processus de filtration. L'augmentation de ce ratio, et donc du nombre de plis, accroit la surface de
filtration mais s’accompagne d’'une augmentation de la perte de charge (Del Fabbro et al., 2002) et
d’une diminution de I'efficacité de décolmatage par jet pulsé (Lo et al., 2010, ; Kim et Lee, 2019 ; Li et
al., 2019b). Ce dernier parametre peut étre optimisé par modification de la forme du pli (Chen et al.,
2017), I'ajout d’un cone a I'entrée de la cartouche pour homogénéiser la répartition des champs de
pression (Li et al., 2015b ; Qiu et al., 2021) ou encore la modification du dispositif d’injection de I'air
comprimé (Bémer et al., 2015 ; Li et al., 2019c ; Cho et al., 2020). Comme mis en évidence sur médias
plans, le précoating peut s’avérer une solution viable pour surmonter les difficultés de décolmatage
rencontrées avec les cartouches plissées. Ainsi une cartouche plissée a été installée sur un pilote
expérimental présent a I'INRS et exposée au méme aérosol de nanoparticules métalliques que les
médias plans (Figure 2.11).
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Figure 2.11 : Pilote expérimental pour I’évaluation des performances d’une cartouche plissée

Des cartouches, constituées du méme média que les filtres plans, ont été réalisées sur mesure par un
acteur de la filtration industrielle avec différents ratios de plissage (rapport entre la hauteur et la
largeur du pli). Chaque type de cartouches a été fourni avec ou sans présence d’un prétraitement
surfacique sous forme d’un ajout d’'une couche de nanofibres.

Tableau 2.4 : Caractéristiques des cartouches plissées

Ratio de plissage

1 2 3 6

Nombre de plis
Surface de filtration (m?)

Vitesse de filtration (m/s)

30 56 83 170
15 28 42 85
74 39 26 13

Ces différentes cartouches ont été soumises a des cycles de colmatage par des nanoparticules

métalliques puis décolmatage (Figure 2.12). Il est essentiel de noter que le pilote fonctionne a débit

constant et que par conséquent les ratios de plissage des cartouches impliquent des vitesses de

filtration variables.
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Figure 2.12 : Evolution de la perte de charge et du débit durant les cycles colmatage/décolmatage
pour les différentes cartouches (avec couche de nanofibres) pour une pression de décolmatage de 6
bars.

Les expériences mises en ceuvre confirment les résultats sur filtres plans avec des cycles de filtration
extrémement instables quel que soit le ratio de plissage. La réduction significative du temps de cycle
et 'augmentation de la perte de charge résiduelle au cours des cycles sont caractéristiques d’'un
décolmatage inefficace par plaques et ce malgré des conditions de décolmatage favorables a une
bonne efficacité de détachement du gateau (décolmatage offline avec une pression de 6 bars et 4
pulses successifs). Comme sur filtre plan, I’évaluation de I'efficacité de décolmatage par un critéere de
pression (équation 2.6) aboutit a des valeurs de I'ordre de 60%, en contradiction avec les observations
visuelles. Les criteres de masse et de surface étant difficilement accessibles sur cartouches, évaluer
I'efficacité de décolmatage par rapport au temps de cycle semble une approche pertinente. Ce critére
temporel, défini comme le temps d’un cycle divisé par le temps du premier cycle, n’excede pas les 15%
malgré les conditions extrémes de décolmatage.

L'application d’'une couche de précoating a ainsi été mise en ceuvre pour pallier cette faible efficacité
de décolmatage de cartouches filtrantes exposées a des nanoparticules métalliques. Un cycle de
colmatage/décolmatage d’une cartouche consiste en I'injection d’'une masse surfacique de précoating
(sans filtration de nanoparticules); la filtration des nanoparticules métalliques (sans ajout
supplémentaire de précoating) et le décolmatage offline de la cartouche a une pression dair
comprimé de 6 bars.
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Figure 2.13 : Evolution de la perte de charge (trait plein) et de I'efficacité de décolmatage
(marqueurs) durant les cycles colmatage/décolmatage pour des cartouches avec (ANF) ou sans (SNF)
couche de nanofibres, différents ratios de plissage et des masses surfaciques de précoating variables

La présence d’une couche de nanofibres semble indispensable pour assurer une bonne efficacité de
décolmatage au cours des cycles, sans doute en limitant la collecte irréversible de particules dans la
profondeur du média (Figure 2.13). Par ailleurs, le ratio de plissage ne semble pas affecter les
performances de décolmatage. Cette observation peut permettre aux industriels de compenser le
surco(t lié a l'injection de précoating par une réduction du nombre de cartouches ; diminution
d’autant plus importante que des essais sur filtres plans ont mis en évidence la possibilité de travailler
a vitesse de filtration plus importante. Pour les cartouches avec nanofibres, une réduction de la masse
de précoating semble de surcroit possible. Si I'efficacité de décolmatage n’est pas affectée, une couche
plus fine est néanmoins a I'origine d’une réduction du temps de cycle. En effet, au vu de la grande
surface spécifique des nanoparticules, le gateau (constitué de précoating et de nanoparticules) sera

plus résistant si la proportion de particules microniques décroit (m, = 10 mg/m?).

Si les résultats sont prometteurs, I'injection de précoating avant la filtration des nanoparticules est
difficilement applicable industriellement de par la nécessité d’arréter périodiquement et
systématiquement la ventilation. L’application du précoating en cours de filtration semble plus
judicieuse pour assurer un processus continu sans nécessité d’interruption de la génération de
nanoparticules et/ou de l'injection de précoating. Méme si ce mode d’application du précoating
permet d’augmenter le temps de cycle (comparativement a la filtration de nanoparticules seules), la
perte de charge résiduelle demeure importante (Figure 2.14). Malgré une pression d’air comprimé
importante (6 bars), I'efficacité du décolmatage online, n’excéde pas les 40% ce qui limite I'intérét de
I'injection du précoating. Par ailleurs, la présence de plis plus fermés (o=6) détériore davantage
I'efficacité de décolmatage dans cette configuration. Une absence ou une moindre épaisseur de
précoating localement de par la plus grande surface filtrante pourrait expliquer ce phénomene. Une
nouvelle campagne de mesures sur cartouches plissés, non réalisée par manque de temps et de
cartouches disponibles, mériterait d’étre menée pour confirmer les observations et optimiser
davantage les conditions opératoires de la régénération online (pression d’air de décolmatage, durée
et nombre de pulses, localisation des buses d’injection, ...).
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Figure 2.14 : Evolution de la perte de charge (trait plein) et de I'efficacité de décolmatage
(marqueurs) pour des cartouches avec (ANF) ou sans (SNF) couche de nanofibres et différents ratios
de plissage.

2.2.3. Conclusion sur le décolmatage

Face a la difficulté voire I'impossibilité de décolmatage des médias exposés a des particules
nanostructurées métalliques, la technique du précoating s’avere étre une solution crédible pour limiter
la forte adhésion du gateau de filtration formé. Cette méthode s’avére d’autant plus nécessaire si les
particules métalliques subissent une réaction chimique en conditions humides. L'application d’une
poudre protectrice de précoating permet ainsi de grandement accroitre I'efficacité du décolmatage,
surtout en présence d’une couche de nanofibres en surface du média, et d’éviter un remplacement
régulier et onéreux des cartouches. Si le présent travail expérimental, réalisé en collaboration avec
I'INRS, a permis de mettre en évidence quelques-uns des parameétres influant sur I'efficacité de
décolmatage des cartouches plissées par jet pulsé, une étude paramétrique plus spécifique reste
nécessaire pour optimiser ces parametres-clés et aboutir a une solution permettant de réduire la
guantité de poudre (et donc de déchets) mise en ceuvre, le colt d’investissement (taux de plissage),
le colt de fonctionnement (quantité d’air comprimé consommée) tout en maintenant de bonnes
performances de décolmatage. L’accent devra principalement étre mis sur les modes d’injection du
précoating et de décolmatage de facon a s’adapter aux contraintes industrielles, nhotamment la
nécessité de maintenir le débit de filtration en continu.
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2.3. Optimisation de la capacité de rétention

Les filtres tres haute efficacité (THE) sont largement mis en ceuvre tant dans les installations de
ventilations dans les domaines médicaux, pharmaceutiques ou nucléaires, que le traitement de I'air
intérieur dans les moyens de transport (automobiles, avions, ...), etc. En complément de leur haute
efficacité, ces filtres, généralement non régénérables, doivent posséder une durée de vie (et donc une
capacité de rétention) la plus importante possible pour limiter la fréquence de leur remplacement.

Comme I'efficacité des filtres est inversement proportionnelle au diametre des collecteurs (i.e. des
fibres), une solution d’amélioration des performances consiste a développer des médias constitués de
fibres ayant un diametre inférieur a 500 nm. Ces nanofibres, généralement produites par
electrospinning (Barhate et Ramakrishna, 2007), présentent ainsi I'avantage de développer une
surface de collecte importante. Toutes choses égales par ailleurs, ces nanofibres générent cependant
une perte de charge supérieure aux microfibres, méme en régime de glissement. Ainsi dans la plupart
des applications, seule une fine couche de nanofibres de haute efficacité est ajoutée a une couche de
microfibres offrant la résistance mécanique a I’ensemble. Dans cette optique, Wang et al. (2008) ont
examiné les performances initiales de médias bicouches constitués de micro- et de nanofibres
monodispersées. La détermination du facteur de qualité pour des propriétés variables de couches (en
termes de compacité, épaisseur, diamétre des fibres) ont ainsi mis en évidence qu’une augmentation
d’épaisseur et de compacité de la couche de nanofibres engendre de meilleures performances pour
les particules de diameétre supérieur a 100 nm et des résultats inverses pour les particules de taille
inférieure a 100 nm. Par ailleurs, accroitre le diameétre des nanofibres conduit a de meilleures
performances pour les particules de diametre inférieur a 100 nm et des performances dégradées pour
les particules de taille supérieure a 100 nm.

Cependant, la détermination de I'efficacité et de la perméabilité initiales n’est pas suffisante pour
conclure sur les meilleures propriétés caractéristiques d’'un filtre. Il est en effet indispensable
d’investiguer l'influence de ses propriétés sur I’évolution des performances au cours du colmatage
d’un média fibreux. Dans cette perspective, Przekop and Gradon (2008) ont développé un modeéle
permettant d’estimer les évolutions temporelles des performances de filtres constitués d’une couche
de nanofibres placée en amont d’une couche de microfibres. Le meilleur facteur de qualité est obtenu
pour les plus fines fibres nanométriques et microniques testées mais une détérioration des
performances est observée au cours du colmatage. Les auteurs mettent également en évidence qu’une
répartition homogene des nanofibres a la surface du média est a I'origine de meilleures performances
de filtration. En effet, en cas d’hétérogénéités d’épaisseur, le gaz a tendance a s’écouler
préférentiellement a travers les zones les moins résistantes de la couche de nanofibres ce qui conduit
a une détérioration des performances. Dans une optique de limitation des hétérogénéités, Zhang et
al. (2010) préconisent ainsi I'utilisation de plusieurs fines couches de nanofibres. Globalement, la
solution consistant a ajouter, a une couche de microfibres, une fine couche de nanofibres permet
d’augmenter substantiellement I'efficacité de collecte mais pas de contrer 'augmentation de la perte

de charge (et donc de consommation énergétique) au cours du colmatage du filtre.

Une solution envisageable pour réduire cette augmentation de perte de charge est une meilleure
distribution des particules collectées au sein du média fibreux. En effet, plus la masse de particules
collectées occupera un volume poreux de filtre important, plus la résistance a I'écoulement sera
réduite. Leung et al. (2009) ont suivi I’évolution temporelle des performances de filtres bicouches vis-
a-vis de particules submicroniques de NaCl. lls ont notamment mis en évidence que le placement de
la couche de microfibres en amont de la couche de nanofibres induit un dépot plus homogéne des
particules au sein du média et donc une cinétique plus lente de croissance de la perte de charge.
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La spécificité des nanoparticules, en termes de morphologie et de taille, engendre, pour une méme
guantité de particules collectées par unité de surface, une augmentation plus rapide de la perte de
charge durant le colmatage que pour des particules submicroniques ou microniques (Thomas et al.,
2017). Cela réduit considérablement leur durée de vie et rend encore plus importante une
optimisation de la capacité de rétention des médias fibreux. Comme la mise en ceuvre de nanofibres
présente un risque sanitaire (Schinwald et al., 2012 ; Wick et al., 2011) et d’acceptabilité sociétale, une
approche peut consister en une association en série de couches de microfibres de propriétés variables
(Charvet et al., 2018).

2.3.1. Approche expérimentale

Le colmatage d’'un média fibreux ou de I'association en série de médias fibreux (cf. caractéristiques
dans le Tableau 2.5) est assuré par un générateur Palas® GFG 1000 produisant des particules
nanostructurées de graphite par évaporation/condensation. Lors de la mise en ceuvre d’associations
de médias en série, le filtre tres haute efficacité THE (nommé A) est systématiquement placé en aval
d’un filtre moyenne efficacité (ME) de fagon a favoriser la filtration en profondeur dans le milieu
fibreux en amont.

Tableau 2.5 : Principales caractéristiques des médias fibreux testés

Médias fibreux Méthode
A B C D E de mesure
Diameétre moyen des fibres
1,6 5,1 2,2 26,8 16,9 MEB
d¢ (um)
Matériau verre verre PP PET PET -
Compacité moyenne 0,076 0,074 0,050 0,241 0,217 MTL
a(-) - 0,069 0,048 0,284 0,254 MI
.. 411 373 387 606 422 MTL
Epaisseur Z (um)
- 367 401 681 602 MI
Perte de charge a 2,5 cm/s (Pa) 147,0 6,3 7,0 3,2 5,2 -

w0 0 0 0

PP : Polypropylene

PET : Polyéthyléne téréphtalate

MEB : Analyse de clichés de microscopie électronique a balayage
MTL : Méthode de trigonométrie (Ribeyre et al., 2017)

Ml : Méthode d’imprégnation (Bourrous et al., 2014)

Les concentrations fractionnelles en nombre (C, ;) mesurées en amont et en aval du filtre par un SMPS
(Scanning Mobility Particle Sizer, long DMA 3081 TSI® + CPC 3776 TSI®) permettent d’avoir accés a
I’évolution temporelle de la masse totale de particules collectées par unité de surface de filtre (Charvet
et al., 2014). Comme les particules de graphite sont des agglomérats non sphériques, le diamétre
équivalent en volume differe du diametre équivalent en mobilité électrique mesuré par le SMPS.
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La densité effective, définie comme le ratio de la masse de I'agglomérat et de son volume équivalent
en mobilité électrique, est ainsi nécessaire pour convertir le diametre équivalent en volume en
diametre équivalent en mobilité électrique et par conséquent déterminer les concentrations
fractionnelles en masse (Charvet et al.,, 2014). Comme les distributions granulométriques ne sont
mesurées que de facon intermittente (toutes les 30 minutes en début d’expérience puis toutes les
heures), I'évolution temporelle de I'efficacité fractionnelle en masse a été ajustée par une loi
mathématique de fagon a pouvoir calculer la masse totale de particules collectées par unité de surface
de filtre pour chaque pas de temps. Une mesure gravimétrique en fin d’expérience permet de
comparer cette masse collectée calculée avec la masse réelle de particules déposées sur le ou les
filtres.

Performances des filtres individuels

Une représentation en termes de résistance a I’écoulement, et non de perte de charge, a été privilégiée
pour permettre la comparaison des expériences réalisées a différentes vitesses de filtration (2,5 et 3,8
cm/s). La résistance a I’écoulement est ici définie comme le ratio entre la perte de charge du filtre (AP)
et le produit de la vitesse de filtration (Us) par la viscosité dynamique du gaz (u). Cette résistance
correspond par conséquent au ratio de I'épaisseur (Z) et de la perméabilité (k) du filtre ou de
I"association de filtres.

R=—=K (2.9)

Pour les filtres moyenne efficacité, trois phases peuvent étre distinguées au cours de |’évolution
temporelle de la résistance (cf. Figure 2.15). Dans les premiers temps du colmatage, la collecte des
particules dans la profondeur du média fibreux induit une faible modification des caractéristiques du
média et donc une lente augmentation de la perte de charge. S’en suit une phase dite de transition
caractérisée par une croissance exponentielle de la perte de charge due a I'apparition progressive d’un
dépot a la surface du filtre méme si certaines particules sont encore collectées dans la profondeur du
média. Enfin, la phase de filtration en surface se caractérise par une évolution linéaire de la perte de
charge de par I'augmentation constante de I'épaisseur du gateau. La linéarité souligne que la
compacité du gateau reste constante au cours du colmatage et donc qu’aucune compression du gateau
n’est observable.

Les filtres B et C, aux propriétés similaires, présentent des évolutions de la résistance a I’écoulement
quasi identiques et d’autant plus lentes que la vitesse de filtration est importante. La montée en perte
de charge s’avére beaucoup plus lente pour les filtres D et E, aux diamétres de fibres et compacités
supérieurs. Ces différences d’allures sont directement corrélées aux efficacités de collecte de ces
médias. En effet, la phase de filtration en profondeur s’étendra dans le temps pour un filtre présentant
une faible efficacité initiale. Par conséquent, pour une méme masse collectée par unité de surface, les
particules seront réparties de facon plus homogene dans I'épaisseur du média et la perte de charge
n’en sera que plus faible. Cette homogénéisation du dépot est accentuée a fortes vitesses de filtration
car, pour les tailles de particules considérées, la diffusion brownienne est le mécanisme de collecte
prédominant et est d’autant plus faible que la vitesse augmente.
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Figure 2.15 : Evolution des performances des médias fibreux en fonction de la masse collectée par
unité de surface et de la vitesse de filtration (indiquée en cm/s sur les compteurs)

Le filtre trés haute efficacité (nommé A) présente des efficacités de collecte supérieures a 99,9%
quelles que soient la taille des particules et la vitesse de filtration considérées. Cela conduit a une
évolution linéaire de la perte de charge au cours du colmatage de par une réduction au strict minimum
de la phase de filtration en profondeur ; la résistance étant donc uniquement pilotée par I'épaisseur
du gateau formé en surface du média. Les évolutions similaires de la résistance a I'écoulement a 2,5
et 3,8 cm/s confirment la prédominance de la filtration en surface. Par ailleurs, leurs pentes identiques
a celles des médias moyenne efficacité durant la phase de filtration en surface, soulignent que les
caractéristiques du gateau de filtration (notamment en termes de porosité) sont indépendantes de la
vitesse de filtration (dans la gamme testée) et des propriétés des médias fibreux.

Les évolutions temporelles de la résistance des filtres A et B pour d’autres types d’agglomérats
présentent les mémes allures que pour le graphite, méme si les cinétiques sont quelque peu
différentes (cf. Figure 2.16 et Tableau 2.6). A noter que les colmatages avec des particules
nanostructurées de cuivre se sont avérés trop chronophages du fait de la taille des agglomérats et de
la densité de ce matériau.

Tableau 2.6 : Caractéristiques des agglomérats générés

Matériau Fer Molybdene Carbone Titane Cuivre

Diametre des particules

o 1,5-2,5 1,5-3,9 9,1 2,8-3,3 2,0-3,2
primaires (nm)

Diameétre médian des

, 51 47 60 59 18
agglomérats (nm)

La génération d’agglomérats par évaporation/condensation sous argon et air engendrent leur
oxydation partielle ou totale. L'amplitude de gamme de taille de particules primaires provient ainsi de
la détermination du diamétre a partir de la masse volumique du matériau ou de son oxyde. Par
exemple, en considérant la densité du trioxyde de molybdéne (MoOs ; 4,7), le diametre des particules
primaires obtenu est de 3,9 nm alors que ce méme diameétre est de 1,5 nm pour le molybdéne non
oxydé de densité, 10,2.
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Figure 2.16 : Influence des caractéristiques des agglomérats sur les performances de filtration

600

Dans une métrique massique, il semble compliqué au premier abord de corréler ces cinétiques aux
caractéristiques des agglomérats. Pour s’affranchir de la densité des particules nanostructurées, une
représentation dans une métrique volumique met en évidence I'influence du diametre des particules
primaires. En effet, I’évolution de la perte de charge est d’autant plus rapide que les particules
primaires constituant les agglomérats sont fines (cas du molybdéne et du fer) alors que la cinétique

est beaucoup plus lente avec les agglomérats de graphite.

Le diametre des agglomérats relativement similaire pour les différents matériaux rend plus difficile
une conclusion sur son influence méme si ce parametre devrait impacter la cinétique d’évolution de la
perte de charge étant donné qu’il est a I'origine de construction de gateaux de porosité variable
(Thomas et al., 2014).
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Performances des associations de filtres

Pour retarder I'apparition de la phase de filtration en surface et promouvoir la filtration en profondeur,
tout en maintenant une efficacité proche de 100%, un filtre THE est ajouté en amont d’un filtre
moyenne efficacité. Pour comparer les performances des différentes associations durant leur
colmatage, les résultats sont exprimés en résistance a I'’écoulement. Ce parameétre a été privilégié a
une estimation du facteur de qualité étant donné que, de par la présence d’un filtre THE, les efficacités
de collecte sont similaires et proches de I'unité pour chacune des associations testées. A noter que les
évolutions de la résistance du filtre THE a différentes vitesses ont été reportées sur les graphiques
suivants de fagon a bien mettre en évidence I'apport des associations de filtres (cf. Figure 2.17).

Les filtres moyenne efficacité (ME) engendrant une perte de charge initiale relativement faible, la perte
de charge des associations en début de colmatage est systématiquement du méme ordre de grandeur
que celle du filtre THE. Ce constat est particulierement intéressant puisque cela signifie que la mise en
ceuvre d’un filtre ME en amont du filtre THE n’engendre pas de colt opératoire supplémentaire. Les
résultats tendent a valider notre approche étant donné que, quelle que soit I'association (ME + THE),
I’évolution de la résistance a I'écoulement s’avere plus lente que pour un média THE seul, pour une
efficacité similaire et proche de 100%. En effet, la modeste efficacité initiale des médias B a E favorise
une pénétration des particules dans I'épaisseur et ainsi une meilleure répartition de la masse collectée
dans le volume du filtre.

Cette homogénéisation du dépot dans la profondeur a pour conséquence de retarder la phase de
filtration en surface (et donc I’évolution linéaire de la perte de charge) pour les associations de filtres.
Comme, dans le cas de nanoparticules, la collecte est principalement gouvernée par la diffusion
brownienne, ce retardement est d’autant plus accentué que la vitesse de filtration est importante. Par
ailleurs, une seconde campagne de mesures, menée sur I'association B+A a 2,5 et 3,8 cm/s, a permis
de mettre en évidence la bonne reproductibilité des essais et de confirmer les conclusions
précédentes.

Si associer le média B ou C au filtre THE semble pertinent du fait d’'un retardement important de la
phase de filtration en surface ; travailler avec un filtre de trop faible efficacité initiale aboutit a des
résultats plus mitigés. En effet, la pénétration du média D (et dans une moindre mesure du média E)
est telle qu’elle retarde peu la formation d’un gateau a la surface du filtre THE et engendre donc une
augmentation plus rapide de la perte de charge, comparativement aux associations B+A ou C+A.
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Figure 2.17 : Evolution des performances des associations de médias fibreux en fonction de la masse
collectée par unité de surface et de la vitesse de filtration

Autant travailler a vitesse plus importante permet une meilleure homogénéisation du dépot dans la
profondeur des médias B ou C, autant pour les médias a tres faible efficacité initiale, le rle de la vitesse
est plus complexe a appréhender car influence le type de filtration, en surface ou en profondeur. En
effet travailler a faible vitesse (et donc a efficacité plus importante), sera a I'origine, dans un premier
temps, d’une collecte des particules dans la profondeur du média ME et dans un second temps de la
formation d’un gateau de particules a la surface du média ME. L’allure de I’évolution de la résistance,
est donc similaire a celle des associations B+A ou C+A, méme si elle se trouve plus pentue du fait d’'une
moindre efficacité et donc d’une collecte des particules également en surface du média THE. Par
contre, a forte vitesse, I'efficacité du média ME décroit fortement et engendre une collecte des
particules dans un premier temps majoritairement a la surface du filtre THE d’ou une augmentation
trés importante de la perte de charge en début de colmatage. Par la suite, du fait de 'augmentation
de I'efficacité du média ME (de par I'accumulation de particules), les particules seront collectées
majoritairement dans sa profondeur et enfin a la surface.

Pour vérifier ces hypothéses, une expérience a été réalisée non plus en accolant les deux filtres testés
dans un méme porte-filtre mais en les placant chacun dans un porte-filtre. Les deux porte-filtres
(séparés d’environ 50-60 cm) sont associés en série, le premier contenant le filtre ME (média D) et le
second le filtre THE (média A). La figure 2.18 (gauche) met en évidence que I’évolution de la perte de
charge totale (D+A) est identique quelle que soit la configuration testée (i.e. filtres accolés ou placés
dans deux porte-filtres). Cette reproductibilité des résultats malgré le changement de configuration a
également été mise en évidence pour I'association (B+A). De plus, dans la configuration pour laquelle
les filtres sont séparés, le suivi temporel de la résistance pour chacun des médias permet de valider
notre hypothése précédente. En effet, dans un premier temps, les performances de I'association de
médias semblent étre pilotées principalement par le filtre THE a la surface duquel se forme un gateau
a I'origine de I'augmentation linéaire de la perte de charge. Ceci est confirmée par la figure de droite
mettant en évidence qu’une majorité de la masse est collectée par le filtre THE en début de colmatage.
Dans un second temps, I'augmentation de I'efficacité du filtre ME est a I'origine d’un ralentissement
de la montée en perte de charge. Enfin lorsque le filtre moyenne efficacité atteint une efficacité proche
de I'unité, un gateau de particules se forme a la surface du filtre ME entrainant la réapparition d’'une
augmentation linéaire de la perte de charge.
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A noter que la légere différence d’évolution de la perte de charge totale peut s’expliquer par des pertes
de particules par diffusion entre les deux porte-filtres (pour les médias séparés) et/ou par I'interaction
particules/fibres liée a une construction du gateau se faisant en surface du filtre THE et donc
partiellement en profondeur du filtre ME (pour les médias accolés). Par ailleurs, le procédé de

fabrication des médias peut générer des hétérogénéités a l'origine de légeres différences de
performances initiales.

200

1,0
180 09 r

160

140 r 0,7 r
120
100 05 F
80 04 r

60 03 r

40 -

Fraction de la masse totale collectée

Résistance a I'écoulement (m?) .108

20 01 -

0 g 1 L I L 0,0 L L L L
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000

Masse collectée par unité de surface (mg/m?) Masse collectée par unité de surface (mg/m?)

Figure 2.18 : Comparaison des performances de I’association (D+A) a 3,8 cm/s selon le type de
configuration des médias (accolés ou séparés)

CoUt énergétique des associations de filtres

Pour quantifier le profit lié a I'ajout d’un filtre ME en amont d’un filtre THE, le colt énergétique (par
masse de particules collectées) a été déterminé pour chaque colmatage. Ce paramétre est sommé au
cours du temps pour obtenir le colt énergétique cumulé (CEC) dépensé par chaque filtre ou
association de filtres pour la collecte d’une certaine masse de particules :

1 tr
CEC = . J AP -t - Qy (2.10)
0

Comme escompté, pour le filtre A, I’évolution du colt énergétique cumulé est linéaire au cours du
colmatage (cf. Figure 19). En effet, pour un filtre THE, la perte de charge est proportionnelle a
I’épaisseur du gateau et par conséquent a la masse de particules collectées a la surface du média. Ce
colit énergétique cumulé évolue plus lentement pour les associations de filtres. Ainsi, pour une masse
collectée donnée, I'écart entre les colts énergétiques du filtre THE et de I'association de filtres
représente le gain énergétique lié a I'ajout d’un filtre ME en amont du filtre THE.

En fixant un objectif en termes de masse finale collectée, le gain énergétique représente la différence
entre le colt énergétique dépensé pour collecter une certaine masse de particules par unité de surface
avec un filtre THE et le co(t énergétique de I'association de médias pour collecter la méme quantité
de particules. Alors qu’en définissant une perte de charge maximale admissible, le gain énergétique
représente la différence entre le colt énergétique dépensé lorsque le filtre THE atteint x fois sa perte

de charge initiale et le co(it énergétique de I’association lorsqu’elle atteint x fois sa perte de charge
initiale.
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Figure 19 : Codt énergétique cumulé des différentes associations de médias en fonction de la masse
collectée par unité de surface et de la vitesse de filtration

Cette représentation met a nouveau en évidence que I'utilisation d’un filtre ME ayant une efficacité
initiale trop restreinte (cas des médias D et E) est peu pertinente car ne permet pas d’effectuer un gain
énergétique significatif ; contrairement aux associations (B+A) et (C+A). En fin de colmatage (i.e. pour
des masses collectées par unité de surface importantes), il se produit une stabilisation du gain
énergétique. En effet, lorsqu’un gateau apparait en surface du filtre ME, la pente de I’évolution de la
perte de charge de I'association de médias devient identique a celle du filtre THE et donc le gain
énergétique demeure constant.

Conclusion

Cette étude expérimentale a permis de mettre en évidence I'intérét de I'ajout d’un filtre ME (constitué
de microfibres) en amont d’un filtre THE. Le fait de collecter des particules dans la profondeur du
média ME, plut6t que directement en surface d’un filtre THE (configuration classique), permet en effet
de réduire significativement la vitesse de montée en perte de charge tout en maintenant une efficacité
globale de collecte proche de I'unité. Cette association de médias (ME+THE) engendre ainsi un réel
gain énergétique comparativement a la seule utilisation d’un filtre THE.

L'approche validée, la poursuite des travaux s’oriente vers la recherche d’'un média ME permettant
d’obtenir un gain énergétique le plus élevé possible. Pour ce faire, la premiere étape consiste a
développer un modele prédictif pour tester les performances, en termes d’efficacité de collecte et de
perte de charge, d’'un grand nombre de médias de compacité, diamétre de fibres et épaisseur
variables. L'objectif est ainsi de trouver I'association optimale de médias, c’est-a-dire I'association
présentant la vitesse de montée en perte de charge la plus faible possible.
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2.3.2. Approche théorique

De par la diversité des procédés de fabrication (voies seche, humide, fondue, aérodynamique), les
médias fibreux peuvent posséder une grande variété de caractéristiques en termes de compacité,
distribution de taille de fibres et épaisseur. Comme montré précédemment I’association en série de
différents médias fibreux peut permettre de significativement augmenter la durée de vie et la capacité
de rétention des particules. Si de nombreux brevets existent (Osendorf (1994), Chapman (1995),
Benson et al. (2004), Rammig et al. (2005)) peu d’études (Wang et al., 2008 ; Leung et al., 2018 ;
Charvet et al., 2018) décrivent les évolutions temporelles des performances de ce type d’associations.
Une estimation a priori du comportement de ces filtres mono ou multicouches au cours du temps
pourrait s’avérer intéressante de fagon a limiter le recours a des expériences chronophages. Ces
modeles pourraient permettre d’optimiser la structure de filtres non tissés, d’estimer leur durée de
vie ou étre implémentés dans des codes plus complets pour prédire le comportement aéraulique de
réseaux de ventilation.

En se basant sur I'analogie avec un écoulement dans un capillaire, approche déja employée par Elmoe
et al. (2009), Bourrous et al. (2014) supposent un profil de pénétration exponentiel dans I'épaisseur
du filtre ; profil dont la forme est constante au cours du temps. Cette hypothése, justifiée pour des
filtres THE pour lesquels la filtration en profondeur est faible, semble plus discutable pour des filtres
moyenne efficacité. Leung et al. (2018) mettent en ceuvre la méme approche pour décrire I’évolution
temporelle de la perte de charge de filtres constitués de nanofibres. Ils considerent notamment la
formation de ponts a I'entrée des capillaires qui en diminuent progressivement I'ouverture jusqu’a
fermeture totale des pores. Pour ce faire, ils introduisent deux facteurs d’ajustement qui permettent
de décrire correctement I'évolution de la perte de charge mais qui rendent le modéle non prédictif.

Des modeles plus complets, permettant de prédire parallelement les évolutions temporelles de la
perte de charge et de I'efficacité, ont également été développés par le passé mais sans pouvoir prendre
en compte la spécificité des particules nanostructurées (Letourneau et al., 1990,1992 ; Thomas et al.,
1999, 2001). Plus récemment, Przekop and Gradon (2008) ont appliqué une méthode de Lattice-
Boltzmann pour déterminer I'efficacité de dépot de nanoparticules sur des nanofibres et des
microfibres. lls ont étendu leur modele au calcul des performances de médias bicouches sans toutefois
confronter leurs résultats a des données expérimentales. Par ailleurs, la CFD (Computational Fluid
Dynamics) a pris de plus en plus d’ampleur dans les études menées en filtration des aérosols (Qian et
al., 2013 ; Gervais et al., 2015 ; Kang et al., 2016 ; Yue et al., 2016 ; Azimian et al., 2018 ; lliev et al.,
2018). La simulation de filtres complets demeure néanmoins complexe du fait de la nécessité d’'une
fine discrétisation et donc de temps et de capacité de calculs importants pour parvenir a reproduire
les différents niveaux d’échelle (nanoparticules, fibres, porosité).

Ainsi, le choix s’est orienté dans le cadre de cette application vers le développement d’'un modele
analytique prenant en compte les interactions entre le dép6t de nanoparticules et les fibres
constitutives du média. L'objectif est d’estimer la perte de charge et I'efficacité d’un filtre a fibres
durant son colmatage par des particules nanostructurées en considérant la modification de ces
performances de par la présence de dépots a I'intérieur et a la surface du média (Thomas et al., 2019).
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Modélisation

Le filtre est discrétisé en tranches d’épaisseur égale a deux diametres de Davies des fibres pour les
cing premiéres alors que I’épaisseur des tranches suivantes est croissante selon une suite géométrique
de pas 1.5. Cette approche permet de limiter le nombre de tranches tout en discrétisant davantage les
premieres pour lesquelles une évolution rapide des performances est attendue. Le modele prend en
considération la contribution des particules collectées dans les tranches sur la perte de charge et
I'efficacité de collecte au cours du colmatage. Les principales hypothéses du modele sont I'isotropie
du média fibreux dans le plan perpendiculaire a I’écoulement et I'homogénéité du dépot dans chacune
des tranches.
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Figure 2.20 : Représentation schématique du modele de filtration pour des médias fibreux
monocouche (gauche) et bicouche (droite) (Thomas et al., 2019)

La perte de charge de chacune des tranches durant la phase de filtration en profondeur (avant la
formation du gateau) est considérée comme fonction des pertes de charge du milieu fibreux et du
dépot. Les contributions sont paramétrées par respectivement la fraction volumique des fibres et des
particules, selon une approche similaire a celle développée par Bergmann et al. (1978) pour un dépot
dendritique.

1/2 ap 1/2
f a
AFo + a_p + AFq + a_p (2.11)
af a af a
AP = d d
1—ar—ap

avec os la compacité en fibres (ratio du volume de fibres et du volume du média fibreux), o, la
compacité en particules (ratio du volume de particules et du volume du média fibreux), a4 la compacité
du dépot (ratio du volume de particules et du volume du dépot), APy et APq4 les pertes de charge,
respectivement du média fibreux dans son état initial et du dépdt, calculées par la relation de Davies.
Le dépot de particules nanostructurées est ainsi considéré comme un enchevétrement de chaines
constituées des particules primaires.
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AP; = 64 -2 ( ?) u-Z-Us (2.13)

2,
dpp * Cliy

avec U la viscosité dynamique du gaz, Z I'épaisseur de la tranche considérée, Ut la vitesse de filtration,
dpp le diamétre des particules primaires, dr le diamétre de Davies des fibres a I'état initial, Cur et Cupp
les facteurs de glissement respectivement pour les fibres et les particules primaires.

Lorsque la premiére tranche est completement saturée (i.e. le ratio du volume dépot et du volume
poreux est supérieur a 99.9%), les particules nouvellement collectées sont supposées former un gateau
a la surface du filtre. Cette nouvelle contribution a la perte de charge globale est calculée a partir d’un
modele développé pour les dépots nanostructurées (Thomas et al., 2014).

3/2
a
AP; =64-F,-—%*— -y -7Z.-Us (2.14)
dpp * Cupp
avec Z. I'épaisseur du dépot surfacique et F. un facteur de correction prenant en compte la fusion
partielle des particules primaires. Ce facteur varie entre 1,5 dans le cas d’'un agglomérat (aucune
fusion) et 1 dans le cas d’un agrégat completement fusionné (assimilable a une fibre).

A noter que pour un dépot nanostructuré, la compacité aq peut étre estimée avec la corrélation
suivante (Thomas et al., 2014), dans laquelle le nombre de Péclet est calculé en considérant le diametre
médian en nombre de la distribution granulométrique des particules filtrées.

1+ 0.438 Pe
1.019 + 0.464 Pe

ag = (2.15)
L’efficacité de collecte est quant a elle estimée par I'intermédiaire des corrélations classiques de la
littérature en considérant trois mécanismes que sont la diffusion brownienne (prépondérante dans le
cas des nanoparticules), I'interception et I'impaction (négligeable dans le cas des nanoparticules). Ces
modeles font toutefois intervenir un diametre uniforme de fibres dans le média ce qui n’est pas
représentatif de la réalité puisque la distribution de taille de fibres est généralement polydispersée.
Par ailleurs, durant le colmatage, les particules préalablement collectées participent également a
I'efficacité de collecte. Ainsi, le modele a été développé en se basant sur un diametre de fibre
équivalent en perte de charge; en d’autres termes le diamétre de collecteur utilisé dans les
corrélations d’efficacité permet d’égaliser la perte de charge modélisée et I'équation de Davies.

1/2

3/2 3
ar +a (1456 (ar+a
R [ (ar ”)]-n-z-Uf (2.16)

dr = |6
! AP - Cuy

Connaissant la concentration et la distribution granulométrique des particules en amont du filtre, a
chaque pas de temps, la masse de particules collectées dans chaque tranche fibreuse peut étre
calculée, ainsi que la concentration et la distribution granulométrique des particules en aval de chaque
tranche. La perte de charge, le nouveau diametre des collecteurs en sont également déduits. Par
reproduction de cette procédure a chaque pas de temps et dans chaque tranche, il en vient les
évolutions temporelles de la perte de charge et de I'efficacité de collecte (cf. Figure 2.21).
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Validation du modeéle

Pour les filtres individuels, le modele décrit fidelement I’allure des évolutions temporelles de la perte
de charge et de I'efficacité de collecte, ainsi que I'apparition du gateau surfacique. Il permet de
confirmer que la phase de filtration en profondeur est d’autant plus bréve que I'efficacité initiale du
filtre est élevée et que la vitesse de filtration est lente.
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Figure 2.21 : Confrontation des performances expérimentales et modélisées pour différents filtres et
vitesses de filtration

Pour les associations de filtres en série (cf. Figure 2.21), les deux types d’évolutions de la perte de
charge mises en évidence expérimentalement sont parfaitement modélisés. Ainsi, lors de I'association
d’une filtre moyenne efficacité (B) et d’un filtre THE (A), I’évolution est initialement lente du fait de
I'accumulation de particules au sein du média en amont, suffisamment efficace pour collecter la
majorité des particules. L'augmentation progressive de son efficacité conduit a la formation d’un
gateau a sa surface et donc a une évolution linéaire de la perte de charge. Lors de I'association d’un
filtre de faible efficacité (C) et d’un filtre THE (A), I'apparition du gateau, dans un premier temps a
I'interface entre les deux filtres, est également fidelement reproduite par le modeéle. Lorsque le filtre
en amont devient suffisamment efficace de par les particules préalablement collectées, la cinétique
devient similaire a celle observée pour I'association (B+A).
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Figure 2.22 : Confrontation des performances expérimentales et modélisées pour différentes
associations de filtres et vitesses de filtration

Le modele parvient également a prédire avec précision la répartition de la masse collectée dans chacun
des deux filtres lorsqu’ils sont placés, en série, dans deux porte-filtres différents.

Conclusion

SiI’étude expérimentale a permis de mettre en évidence le gain énergétique engendré par I'ajout d’'un
filtre ME en amont d’un filtre THE, le modele développé permet une prédiction satisfaisante des
évolutions de la perte de charge et de I'efficacité au cours du colmatage, tant pour un filtre seul que
pour une association de filtres en série. Le modele décrit parfaitement la phase de transition entre la
filtration en profondeur et la filtration en surface et prédit également la formation éventuelle d’un
gateau interne a l'interface entre les deux médias fibreux. Pour la filtration de nanoparticules, son
utilisation pourrait, a terme, permettre I'optimisation de la structure des médias fibreux, en termes de
compacité, épaisseur ou encore nombre de couches. Ce modele implique cependant I'utilisation de
corrélations d’efficacité unitaire de fibre par diffusion. Le choix de I'expression, parmi les nombreuses
disponibles dans la littérature, peut avoir une influence sur la prédiction des performances du média
fibreux. Ainsi un travail conséquent d’expérimentations numériques, a I'aide du logiciel de simulation
GeoDict®, est en cours depuis quelques années pour proposer des corrélations « universelles »
d’efficacité unitaire de fibre par diffusion et interception, capables de couvrir une large gamme de
propriétés structurales des filtres (compacité et diametre de fibres).
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2.4. Filtration & SARS-CoV-2 : avancer masqué pour la sécurité globale

Dans le cadre de la lutte contre la propagation du SARS-COV-2 (Severe Acute Respiratory Syndrome
Corona Virus 2), les activités de I’équipe ont été réorientées, des fin mars 2020, pour tester I'efficacité
de masques. En effet, aprés quelques incertitudes lors de I'apparition de la pandémie, il a rapidement
été démontré que la contamination par le virus SARS-CoV2 s’effectue majoritairement par voie aérosol.
Les compétences de I’'équipe, notamment en filtration, ont donc été fortement sollicitées pendant prés
de deux ans.

Selon I'Organisation Mondiale de la Santé (OMS), une maladie peut se transmettre par le transport
d’agents infectieux dans les sécrétions ou les gouttelettes émises dans l'air par une personne
infectieuse. Ces gouttes générées par les activités respiratoires (parole, éternuement, toux, ...)
possédent une large amplitude de tailles (de quelques dizaines de nanometres a quelques centaines
de micromeétres d’aprés Gralton et al. 2011). Les plus volumineuses d’entre elles (>5-10 um) ont une
propension a sédimenter rapidement du fait de leur taille ce qui limite la contamination a des
interactions proches. Au contraire, les particules les plus fines peuvent rester en suspension durant de
longues périodes de temps. Cette gamme de diamétre varie non seulement fortement en fonction des
activités et des individus (Lee et al., 2019) mais peut également étre influencée par le vieillissement
(notamment I'évaporation des gouttelettes) en fonction des conditions environnantes. Si la
concentration et la distribution de taille sont tres variables, il est admis que le diameétre des particules
en suspension (gouttelettes et éventuels résidus secs) est globalement inférieur a 5 um (Asadi et al.,
2019; Johnson et al.,, 2011; Morawska et al.,, 2009, Papinieri et Rosenthal, 1997). Concernant
I'infectiosité, le virus de la grippe semble étre présent dans ces gouttelettes et ce quelle que soit leur
taille (Lindsey et al., 2010) alors que, dans le cas spécifique de cette pandémie, le SARS-CoV-2 reste
viable et infectieux en phase aérosol durant au minimum 3 heures (Van Doremalen et al., 2020) et ce
méme aprés séchage des gouttelettes (Fears et al., 2020). Ainsi, la contamination par les gouttelettes
peut se produire lors d’un contact proche avec une personne infectée présentant des symptomes
respiratoires (toux ou éternuement) (Bourouiba et al., 2014) ou ayant une activité respiratoire (parole,
chant, pratique musicale) (He et al., 2021) mais également par les particules de plus faibles diametres
demeurant en suspension sur de longues périodes de temps et exposer les individus a une plus grande
distance de la source.

Comme les particules générées par les activités respiratoires sont suffisamment volumineuses pour
transporter le coronavirus (taille comprise entre 60 et 140 nm selon Kim et al., 2020 ; Matsuyama et
al.,, 2020 ; Park et al., 2020 ; Ren et al., 2020), suffisamment fines pour étre inhalées et pénétrer
profondément dans I'appareil respiratoire (et engendrer des symptomes plus virulents) et
suffisamment persistantes pour rester en suspension durant de longues périodes, la transmission
indirecte, c’est-a-dire a une distance supérieure a celle préconisée dans le cadre de la distanciation
sociale, ne peut donc pas étre exclue (Asadi et al., 2020).

Parmi I'arsenal de mesures, le port du masque semble donc indispensable pour limiter la propagation
de la pandémie lors d’interactions sociales (Liang et al., 2000). Durant cette crise sanitaire, la
population générale a majoritairement porté des masques a usage non sanitaire ou des masques
chirurgicaux dans les espaces publics ou de travail et plus généralement en tout lieu ou le port du
masque a été rendu obligatoire. Méme si I'étude de Yan et al. (2019) fait état d'un fort recul de la
transmission du virus en cas de port d'un masque d'efficacité modérée (50 %) par une majorité de la
population, la caractérisation de leur niveau de protection respiratoire sur une large gamme de taille
de particules semble primordiale.
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2.4.1. Masques a usage non sanitaire ou masques barriére

Au début de cette crise sanitaire, les masques habituellement utilisés contre la transmission virale ou
bactérienne, de type chirurgical, ont été réservés aux personnels soignants et personnes
symptomatiques. La pénurie de ces masques chirurgicaux a conduit a I'émergence d’un nouveau type
de masque dans de trés nombreux pays, le masque barriére (Clapp et al., 2020 ; Konda et al., 2020 ;
Pei et al., 2020 ; Zhao et al. ; 2020).

La Direction Générale de I'Armement (DGA) a été sollicitée par le gouvernement, dés mars 2020, pour
élaborer dans l'urgence un protocole de validation des performances de ces masques a usage non
sanitaire, la plupart du temps lavables et réutilisables. La production de ces masques a été encadrée
par une note des directeurs généraux de la santé (DGS), du travail (DGT), des entreprises (DGE), de la
douane et des droits indirects (DGDDI) et de la concurrence, de la consommation et de la répression
des fraudes (DGCCRF) du 29 mars 2020, mise a jour le 28 janvier 2021. Ces masques, destinés au grand
public dans le cadre de leurs activités professionnelle ou privée, sont mis en ceuvre dans le cadre de la
lutte contre la pandémie, dans le respect des spécifications de I’Agence nationale de sécurité du
médicament et des produits de santé (ANSM) et en lien avec I’Agence nationale de sécurité sanitaire
de l'alimentation, de I'environnement et du travail (ANSES).

Dans ce contexte, le comité européen de normalisation (CEN, 2020) a jugé nécessaire d’harmoniser le
degré de protection de ces masques a usage non sanitaire en diffusant des guides de fabrication. Ces
spécifications ont permis aux acteurs du secteur textile, non spécialistes en filtration, mais aussi a tout
un chacun de fabriquer ces propres masques. L’urgence sanitaire a ainsi conduit a la fabrication de
masques de tout type (tissus, tricots, matériaux non-tissés, velours, ...) aux performances réelles de
filtration inconnues.

La note d'information interministérielle du 29 mars 2020, mise a jour le 28 janvier 2021, définit les
spécifications techniques que doivent respecter les masques grand public. Ainsi ils doivent présenter,
pour une perte de charge de 100 Pa, un débit volumique par unité de surface supérieur a 96 L/m?/s et
une efficacité de filtration des particules de 3 um (sans précision de leur nature) supérieure a 90 et 70
%, respectivement pour les catégories 1 et 2 (CEN, 2020). Ce respect des spécifications est vérifié par
des tests réalisés par la DGA ou des laboratoires tiers ayant recu une accréditation. A noter, que I'usage
des masques faits maison et de catégorie 2 n’est plus recommandé depuis le 28 janvier 2021 en
application du décret n° 2021-76 du 27 janvier 2021 s'appuyant sur l'avis du Haut Conseil de la santé
publique du 18 janvier 2021. lIs ne font donc plus partie, depuis cette date, des masques de protection
conseillés pour faire face a I'épidémie de la COVID-19.

Les compétences et I'expertise de I’équipe en filtration des aérosols nous ont conduits, des le début
du printemps 2020, a tester bon nombre de masques a usage non sanitaire fabriqués par des
industriels du textile de la région Grand-Est (Garnier-Thiebault, Maille Verte des Vosges, Ceramic, ...)
mais également a les conseiller dans le choix des matériaux nécessaires au développement de masques
barriére. Par ailleurs, si une approche harmonisée a été mise en place par le comité européen de
normalisation, aucune exigence précise n’est spécifiée en termes de protocole opératoire, de nature
et de polydispersion de I'aérosol test, d’instruments de métrologie, de design du banc de tests, ... Des
comparaisons inter-laboratoire ont donc été menées entre notre équipe de recherche et des équipes
de I'Institut de Radioprotection et de Sureté Nucléaire (IRSN) et du Laboratoire National de métrologie
et d’Essais (LNE), spécialistes de filtration et de métrologie des aérosols ; I'objectif étant de tester les
différentes méthodes de caractérisation des performances des masques (Bourrous et al., 2021) et les
mettre en regard de la méthode « officielle » développée par la DGA.

66



Chapitre 2 — Filtration des nano-aérosols

Malgré les différences de designs de bancs d’essais (surface des échantillons), de protocoles de mesure
(échantillonnage amont/aval en simple conduite ou deux conduites en paralléle) et d’aérosols d’essais,
la caractérisation des performances d’une dizaine de masques barriere aboutit a des résultats
concordants entre les trois laboratoires impliqués dans cette intercomparaison (Figure 2.23).

Si les écarts observés sur la perméabilité s’expliquent principalement par I’'hétérogénéité des médias,
s’y ajoutent l'utilisation de procédures expérimentales et d’équipements plus complexes pour la
détermination de I'efficacité de filtration a 3 um. Ainsi la stabilité de la génération des aérosols
d’essais, I'échantillonnage et I'efficacité de comptage des Aerodynamic Particle Sizer (APS TSI® 3321)
(Armendariz et Leith, 2002 ; Volckens et Peters, 2005) ont été identifiés comme des sources de
dispersion des résultats.
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Figure 2.23 : Intercomparaison des perméabilités et des efficacités de collecte a 3 um de masques
barriére entre le LRGP (Lab 1), I'IRSN (Lab 2) et le LNE (Lab 3) (Bourrous et al., 2021)

Si les résultats de I'intercomparaison LRGP/IRSN/LNE sont concordants, il n’en est pas de méme avec
les performances des masques barriére déterminées par la DGA. Malgré des perméabilités proches, le
protocole mis en place par la DGA semble surestimer I’efficacité de collecte de particules de 3 um pour
un certain nombre d’échantillons. Des essais additionnels menés au LRGP ont permis de mettre en
évidence que la poudre Holi (amidon de mais), utilisée dans le protocole DGA, était fortement chargée
électriquement lors de son aérosolisation par un générateur RBG 1000 Palas®, comparativement aux
aérosols de DEHS, NaCl et billes de latex générés respectivement au LRGP, a I'IRSN et au LNE. La
génération de particules chargées implique la présence d’'un mécanisme de collecte additionnel, lié a
la charge électrique des particules, contribuant a une surévaluation de I'efficacité. Dans un contexte
de crise sanitaire, surestimer I'efficacité de masques a usage non sanitaire peut conduire a la mise sur
le marché d’équipements dont les performances sont en-deca des spécifications requises. Il semble
par conséquent nécessaire de préciser, a I'avenir, la nature des particules et éventuellement leur
neutralisation dans les guides de recommandation et les méthodes d’évaluation et de validation des
performances des masques barriéere.

L’ensemble des échantillons testés par le LRGP, I'IRSN et le LNE a, en outre, permis de construire une
base de données importante et de dégager des tendances sur le type de matériau conduisant a des
masques tout a la fois respirables, confortables et efficaces vis-a-vis de particules de 3 um. La
représentation de I'efficacité de collecte de particules de 3 um (en diametre aérodynamique) en
fonction de la perméabilité a air permet d’identifier les matériaux les plus pertinents (Figure 2.24).
Ainsi, les lignes horizontale et verticale délimitent les efficacités et perméabilités minimales,
nécessaires a la qualification du média comme masque a usage non sanitaire de catégorie 2 (UNS2).
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Méme si la nature des matériaux et I'association d’un nombre variable de couches en série entrainent
une certaine dispersion des données, cette représentation met indéniablement en évidence qu’une
augmentation de la perméabilité des masques aboutit a une baisse d’efficacité de filtration. Ainsi,
aucun des matériaux tissés ou tricotés de perméabilité supérieure a 300 L/m?/s ne semble présenter
les performances de filtration nécessaires a une qualification en masque UNS de catégorie 2 ; cette
limite étant abaissée a 200 L/m?/s pour les masques de catégorie 1.
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Figure 2.24: Evolution de Iefficacité de filtration & 3 um en fonction de la perméabilité (Bourrous et
al.,, 2021)

D’autres auteurs (Konda et al., 2020 ; Zhao et al., 2020) aboutissent aux mémes conclusions sur des
matériaux communs (soie, coton, mousseline, nylon, ...) et n’obtiennent des efficacités élevées qu’en
cas de tissage serré et de faible porosité. La recherche d’un masque tissé ou tricoté suffisamment
perméable et a tres haute efficacité de filtration (supérieure a 90 %) semble complexe et un recours
consiste en l'ajout d’'une couche de matériau non-tissé. En effet, bien que plus résistants a
I’écoulement, ces matériaux sont généralement caractérisés par une tres forte efficacité (> 95 % pour
des particules de 3 um) de par la présence de fibres de faible diamétre (de I'ordre de 1 a 10 um)
potentiellement chargées.

Le projet MOTUS, financé par la région Grand-Est et I’ANR, et mené en collaboration avec le
Laboratoire de Physique et de Mécanique Textiles (LPMT) et le Laboratoire de Gestion des Risques et
Environnement (GRE) de I'Université de Haute-Alsace ainsi que le Centre d’Essais Textile Lorrain
(CETELOR) de I'Université de Lorraine, a permis de tester I'influence des parametres structuraux d’un
matériau sur ses performances de filtration. Des tissus en coton et en lin au duitage (nombre de fils
par centimetre) et numéro métrique (nombre de metres de fil par gramme) variables ont ainsi été
caractérisés tant en termes d’efficacité de filtration que de respirabilité. Comme pour I'ensemble des
masques barriere testés, I'augmentation de I'efficacité se fait au détriment de la perméabilité et est
d’autant plus marquée que le duitage (et donc la compacité) et le numéro métrique (inversement
proportionnel au diamétre des fils) sont élevés. Il est intéressant de noter que des tissus
homothétiques (i.e. compacité constante malgré duitage et numéro métrique variables) présentent
des performances similaires ce qui laissent a penser que I'efficacité et la respirabilité sont davantage
pilotées par la porosité de surface que par le diameétre des fils (Figure 2.25). Par ailleurs, le lavage des
tissus, en plus d’augmenter le duitage par resserrement des fils, fait apparaitre des pilosités de surface
qui participent a I'efficacité de filtration sans dégrader la perméabilité de la structure.
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Figure 2.25: Influence des parameétres structuraux de tissus sur I’efficacité de filtration a 3 um

La fabrication de masques aux propriétés structurelles maitrisées n’étant pas chose aisée, le recours a
la simulation numérique peut étre une solution séduisante. Le code de calcul GeoDict® dédié aux
écoulements dans les milieux poreux, rend possible la génération de microstructures tissées
tridimensionnelles. Les résolutions de I'écoulement et des équations de trajectoires de particules dans
la microstructure donnent ainsi acces a la perméabilité et I'efficacité de filtration de ces matériaux
virtuels (Figure 2.26). L'absence de prise en compte des hétérogénéités structurelles locales et des
pilosités inhérentes a des tissus rend complexe la prédiction des performances de matériaux tissés
réels par I'outil de simulation mais la mise en place d’un plan d’expériences numérique a permis
d’identifier les principaux parametres structuraux d’influence et d’aboutir a des recommandations
pour la fabrication de masques barriére, tant en termes de diamétre des fils de chaine et de trame,
d’espacement entre fils que de structure des fils (mono ou multifilaments).
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Figure 2.26: Efficacité spectrale de matériaux tissés réels et simulés

Malgré des performances modestes, le port de ces masques barriére reste confortable ce qui a facilité
leur dissémination aupres du grand public. Néanmoins, compte-tenu de leur élasticité, la morphologie
du porteur ou le fait de parler peuvent conduire a un écartement des mailles des masques tricotés et
donc a la création de passages préférentiels a I'air, aussi bien exhalé qu’inhalé. Des mesures sur une
quinzaine de sujets, menées au LRGP dans le cadre de ce projet MOTUS, ont ainsi révélé un étirement
moyen de I'ordre de 10 % selon la morphologie des visages.
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Cet échantillon testé, bien que non représentatif de la population, met néanmoins en évidence une
élongation du masque lors de son port. Des mesures sur des masques tricotés commercialisés mettent
en évidence une meilleure respirabilité des matériaux étirés, mais au détriment du niveau de
protection. Méme si cette perte de performance est plus ou moins accentuée selon les masques et les
porteurs, il ne peut qu’étre recommandé aux organismes de certification de prendre en compte cette
donnée en appliquant, pour ce type de matériau, une certaine tension au masque lors de la mesure
d’efficacité.

Une autre source de dégradation de I'efficacité non prise en compte pour accréditer les masques
barriére, tout comme les masques chirurgicaux, concerne les fuites au visage. En effet, contrairement
a la norme de certification des masques FFP1, FFP2 et FFP3 (EN 149:2009), les normes définissant les
exigences de fabrication, de conception et de performance, ainsi que les méthodes d’essai relatives
aux masques chirurgicaux (EN 14683:2019) et barriére (CWA 17553:2020), ne spécifient pas le taux
maximal de fuite au visage admissible. Elle précise uniqguement les valeurs d’efficacité a 3 um et de
perte de charge (ou perméabilité) que doivent atteindre les masques selon leur type.

Des essais sur des masques chirurgicaux perforés, pour simuler les fuites au visage, montrent une
baisse significative d’efficacité. Pour un matériau filtrant présentant une efficacité d’environ 99 % pour
des particules de 3 um, une chute d’efficacité de I'ordre de 20 % est constatée pour une fuite
équivalente a 0,5 % de la surface, ce qui représente environ 1 a 1,5 cm? sur un masque chirurgical.
L'augmentation de la surface de fuite accéléere d’autant la dégradation de I'efficacité. Les valeurs
d’efficacité affichées par les masques barriére caractérisent ainsi uniquement le matériau filtrant, et
non l'efficacité de filtration du masque porté en conditions réelles. Une efficacité élevée sur le papier
ne présage nullement d’un haut niveau de protection si I'ajustement du masque n’est pas optimal
(Chazelet et Pacault, 2021).

Méme si des modélisations ont fait état d’un fort recul de la transmission des virus en cas de port d’un
masque d’efficacité modérée par la majorité de la population (Yan et al., 2019), I'utilisation de masques
chirurgicaux semble a privilégier. En effet, comparativement aux masques barriére, le matériau non-
tissé des masques chirurgicaux possede une structure moins déformable (lors du port) et de meilleures
performances de filtration. En outre, la présence d’une barrette nasale, systématique sur les masques
chirurgicaux, limite les fuites d’air au visage. A noter que seuls les masques FFPx permettent de limiter
ces fuites mais leur colt et leur relatif inconfort (lié a un meilleur ajustement) rendent leur port plus
difficilement acceptable par la population, tant dans les espaces publics que sur les lieux de travail.

2.4.2. Masques chirurgicaux

Historiquement, ce type de masque est employé pour limiter la transmission d’agents infectieux
durant les procédures chirurgicales et est recommandé pour le personnel médical mais également les
patients et le grand public dans I’'éventualité d’épidémies et de pandémies. Avant la pandémie de
COVID-19, des masques chirurgicaux de type Il étaient recommandés dans les services de soin, de type
IIR pour le staff médical durant un soin avec risque de projection (blocs opératoires) et des masques
de protection FFP2 durant des soins aupres de patients nécessitant des précautions particulieres. A
partir du printemps 2020, les masques de protection FFP2 ont été privilégiés pour des opérations
invasives ou des soins dans I’environnement proche d’un patient atteint du virus alors que les masques
chirurgicaux de type IIR sont employés pour toute autre type de soin.
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La tension sur I'approvisionnement des masques durant la premiére vague de la pandémie a conduit,
sous I'impulsion du CHRU de Grenoble, a la formation d’un consortium d’industriels, de chercheurs et
de médecins pour étudier la possibilité de traiter (pour I’élimination des risques viraux et
bactériologiques) et de réutiliser ce type de masque. Cette réflexion s’appuie également sur le fait que
durant la pandémie, environ 3,4 milliards de masques ont été utilisés quotidiennement (Benson et al.,
2021). Cette utilisation intensive de masques, contenant du polypropyléne (ou d’autres polymeres
synthétiques), couplée a un certain manque de civisme, est a l'origine de conséquences
environnementales car bon nombre de ces matériaux plastiques se retrouve dans la nature,
notamment dans I'océan, et y augmente la pollution aux microplastiques (Akber et al., 2020;
Selvaranian et al., 2021; Sullivan et al., 2021).

Tant pour ces raisons écologiques que d’approvisionnement, il est intéressant d’étudier la faisabilité
d’une réutilisation des masques chirurgicaux ; masques qui aprés traitement doivent rester en
conformité avec les exigences de la norme européenne EN 14683:2019 (Tableau 2.7). Concernant les
équivalences avec d’autres standards internationaux, il est important de noter qu’un masque
répondant aux critéres de la norme américaine ASTM F2100-19 garantit le respect du standard
européen EN 14683:2019 (le niveau 1 du standard américain correspond a des masques de type | alors
gue les niveaux 2 et 3 sont équivalents a des masques de type IIR). Les masques en conformité avec la
norme chinoise YY/T 0969-2013 ou YY 0469-2011 ont des performances similaires aux masques
chirurgicaux de type I.

Tableau 2.7: Exigences de performances des masques chirurgicaux selon la norme EN 14683:2019

Type l Type ll Type lIR
Efficacité de filtration bactérienne >95% >98 % >98 %
Pression différentielle < 40 Pa/cm? < 40 Pa/cm? < 60 Pa/cm?
Résistance aux projections Non nécessaire  Non nécessaire > 16 kPa
Décontamination microbienne <30 cfu/g <30 cfu/g <30 cfu/g

Durant la pandémie, de nombreuses études ont été consacrées a la décontamination et la réutilisation
des masques (Schumm et al.,, 2021). L'immense majorité des données disponibles concerne les
masques FFP2 mais il est légitime de penser que les conclusions de ces études peuvent étre étendues
au traitement des masques chirurgicaux. Pour la conservation de leur intégrité en termes d’efficacité,
de respirabilité et d’apparence, les méthodes de décontamination les plus prometteuses semblent
étre l'irradiation UV (Viscusi et al., 2007; Bergman et al., 2010; Liao et al., 2020), I'exposition a de
I'oxyde d’éthylene (Viscusi et al., 2009; Bergman et al.,, 2010) ou a des vapeurs de peroxyde
d’hydrogene (Viscusi et al., 2009; Bergman et al., 2010, Fisher et al., 2020; Richter et al., 2016, Cai and
Floyd, 2020).

La pertinence du traitement thermique ne semble pas faire consensus puisque Liao et al. (2020) et Ou
et al. (2020) montrent une conservation de I'efficacité des masques aprés 10 cycles de chauffage sec
a des températures jusqu’a 100°C et 77°C, respectivement, alors que Fisher et al. (2020) mettent en
évidence un maintien des performances seulement durant deux cycles de chauffage sec a 70°C. Ces
divergences soulignent que la conservation des performances est non seulement dépendante des
méthodes mais également du modéle du masque FFP2 (Rodriguez-Martinez et al.,2020).

71



Chapitre 2 — Filtration des nano-aérosols

Les traitements aux micro-ondes ou a la javel (Viscusi et al., 2007 ; Viscusi et al., 2011 ; Bergman et al.,
2010) n’induisent, quant a eux, pas de changements significatifs de la pénétration et de la résistance
a I’écoulement mais peuvent conduire, respectivement, a une fonte du média ou des cordons apres
guelques minutes et a un endommagement des barrettes nasales. Les méthodes de stérilisation en
autoclave ou par immersion dans une solution alcoolique (Viscusi et al., 2007 ; Liao et al., 2020, Ou et
al., 2020) dégradent les performances de filtration qui ne sont dés lors plus en conformité avec les
criteres normatifs. Suen et al. (2020) précisent que parmi les différents traitements, les méthodes par
immersion conduisent a une perte des charges électrostatiques du masque. Pour récupérer cet effet
électrostatique et augmenter I'efficacité dégradée par le traitement, Hossain et al. (2020) proposent
un rechargement par champ électrique alors que Wang et al. (2020) montrent que I'utilisation d’un
seche-cheveux permet de retrouver jusqu’a 90 % des effets électret des masques.

Parmi I'ensemble des méthodes de décontamination, seul le lavage en machine semble facilement
adaptable a domicile. Cette solution a ainsi été retenue pour mener des investigations sur I'influence
du nombre de cycles de lavage sur I'efficacité et la respirabilité des masques chirurgicaux. Il est
important de noter que les performances de désinfection (i.e. élimination des charges virales et
microbiologiques) n’ont pas été étudiées mais que les procédures de lavage employées conduisent a
un nombre total d’unités formant colonies inférieur a la valeur limite (30/g) préconisée dans la norme
EN 14 683+AC (Alcaraz et al., 2021).

Matériels et méthodes

La respirabilité et I'efficacité de trente-six références de masques chirurgicaux ont été testées a I'état
neuf et apres un certain nombre de lavages a 60°C avec détergent (Charvet et al., 2022). Comme
préconisé dans la norme EN 14683:2019 “Surgical masks - Requirements and test method”, les
échantillons ont été découpés suffisamment loin des zones de soudure du masque. L’'ensemble des
couches du masque (généralement trois couches non tissées en polypropyléne, obtenues par les
procédés de fabrication spunbond pour les couches interne et externe et meltblown pour la couche
centrale) est placé dans un porte-filtre avec une surface de filtration de 28,3 cm?. Cette surface est
inférieure a celle préconisée dans la norme mais suffisante pour étre représentative du média non
tissé. Selon la norme en vigueur, une suspension de Staphylococcus aureus doit étre nébulisée de
facon a générer des gouttelettes de diametre moyen 3 + 0,3 um. Ce bioaérosol est ensuite collecté sur
un impacteur en cascade a 6 étages, équipé ou non a I'entrée d’un masque chirurgical. L’efficacité de
filtration bactérienne (BFE) est déterminée par comptage du nombre d’unités formant colonies sur les
six plateaux d’impaction, apreés incubation a 37°C durant 20 a 52 heures.

Cette procédure expérimentale a été adaptée a nos moyens métrologiques (générateurs et compteurs
de particules) et une efficacité de filtration particulaire (PFE) et non bactérienne est ainsi mesurée.
Stadnytski et al. (2020) ont montré qu’une gouttelette de 50 um générée a partir d’un fluide contaminé
par le virus SARS-CoV-2 possede 37 % de chance de contenir un virus avant déshydratation. Pour une
gouttelette de 10 um, cette probabilité chute a 0,37 % et celle de contenir plus d’un virus est
négligeable. Néanmoins, selon les conditions environnementales, ces particules microniques peuvent
s’évaporer, et par conséquent diminuer en diamétre et rester en suspension durant de longues
périodes de temps. L'efficacité de filtration particulaire a ainsi été déterminée, non seulement pour
les gouttelettes de 3 um mais sur une plus large gamme de diametre, allant de quelques dizaines de
nanometres a quelques micrometres; la taille du virus SARS-CoV-2 (60-140 nm) pouvant étre
considérée comme la taille limite inférieure théorique.
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Pour la caractérisation de I'efficacité de filtration particulaire, un aérosol micronique de DEHS (di-ethyl-
hexyl-sebacate) et un aérosol submicronique de KCI ont été générés par nébulisation (AGK 2000
Palas®). La vitesse de filtration a été fixée a 9,6 cm/s (correspondant a la vitesse préconisée dans la
norme EN 14683:2019) et les distributions granulométriques des particules en amont et en aval du
masque chirurgical mesurées par, respectivement, un APS (Aerodynamic Particle Sizer 3321 TSI®) pour
la fraction micronique et un SMPS (Scanning Mobility Particle Sizer TSI, DMA 3782 TSI® + CPC 3776
TSI®) pour la fraction submicronique.

La détermination de cette efficacité (PFE) est réalisée 3 fois sur chaque échantillon (analyse de
répétabilité) et au minimum 2 fois sur des échantillons différents de la méme référence de masque
chirurgical (analyse de reproductibilité). Toujours selon la norme EN 14683:2019, chaque échantillon
doit étre conditionné a une température de (21 + 5) °C et sous une humidité relative de (85 £ 5) %
durant au minimum 4 heures pour atteindre un état d’équilibre avant la caractérisation. Des analyses
réalisées avec ou sans conditionnement conduisant a des résultats similaires, tant en termes
d’efficacité que de perméabilité, cette étape n’a pas été appliquée par souci de simplification de la
procédure. Il est important de rappeler que seule I'efficacité du matériau constitutif du masque est
testée et que par conséquent les fuites au visage, inhérentes au port du masque chirurgical, ne sont
pas considérées.

Une autre norme (ISO 22609:2004) décrit la procédure expérimentale pour la détermination de la
résistance des masques a la pénétration de sang synthétique. Au vu du contexte sanitaire du printemps
2020, une légére adaptation a été nécessaire au dimensionnement du banc d’essais mis en ceuvre. La
préparation et la composition du sang synthétique ont ainsi été quelque peu modifiées, en veillant
néanmoins a conserver une viscosité et une tension superficielle identiques aux valeurs préconisées.

Performances des masques chirurgicaux neufs

La perte de charge par unité de surface et I'efficacité particulaire des différentes références de
masques chirurgicaux sont représentées sur la Figure 2.27. Les lignes horizontales en pointillés
correspondent aux exigences normatives et les croix rouges au non-respect de celles-ci (< x % pour
I'efficacité et > x Pa/cm? pour la pression différentielle). Les barres d’erreur indiquent I'écart-type sur
les valeurs de respirabilité et d’efficacité particulaire a 3 um. Les mesures réalisées sur différents
masques d’'un méme lot et/ou différents échantillons d’'un méme masque donnent ainsi une indication
sur I’hétérogénéité du matériau non tissé.

Certaines références apparaissent insuffisamment respirables et donc en désaccord avec les exigences
normatives. Le protocole opératoire légerement différent de la procédure normative et les
hétérogénéités des matériaux non tissés expliquent certainement ces pressions différentielles trop
importantes. L'inter-comparaison des différentes références de masques met en évidence de tres
fortes hétérogénéités de respirabilité malgré des structures similaires (spunbond / meltblown /
spunbond). Si I'efficacité particulaire est elle-aussi référence-dépendante, les valeurs obtenues (> 99
%) sont tres nettement supérieures aux recommandations de la norme, y compris pour les masques
chirurgicaux de type I. Les tests avec un aérosol liquide de DEHS, moins chronophages et contraignants,
peuvent donc étre considérés comme une alternative crédible aux tests avec un bioaérosol pour
lesquels les incertitudes sont nombreuses (Pourchez et al., 2021 ; Fouqueau et al., 2023). Seule une
référence présente une efficacité inférieure a 98 % mais cette conclusion est a modérer au vu de la
variabilité des efficacités traduisant de fortes hétérogénéités structurales.
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Figure 2.27: Pression différentielle et efficacité de filtration a 3 um de 36 références de masques
chirurgicaux (Charvet et al., 2022)

Une analyse statistique des résultats expérimentaux par le test de Mann-Whitney a montré que,
malgré des exigences de performances variables, les masques chirurgicaux de type I, Il et IIR ne
présentent pas une efficacité a 3 um et une respirabilité significativement différentes les unes des
autres. Si ces performances ne semblent pas étre influencées par le type de masque chirurgical,
I’analyse met en évidence davantage de similarité entre les masques de type Il et IIR, tant en termes
d’efficacité que de pression différentielle.

L’efficacité fractionnelle des différentes références de masques chirurgicaux a été mesurée sur une
large plage granulométrique (cf. Figure 2.28). Les analyses étant réalisées par des granulometres
fonctionnant sur des principes de mesure différents, le diametre de I'axe des abscisses correspond a
un diametre équivalent en mobilité électrique sur la gamme 20-500 nm (mesures SMPS) et a un
diametre aérodynamique pour les particules microniques (mesures APS). Malgré tout, les réponses
desinstruments semblent étre en relativement bon accord. En effet, la masse volumique des particules
sphériques de DEHS étant proche de I'unité, les diamétres aérodynamiques et équivalents en mobilité
électrique sont peu différents.
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Figure 2.28: Efficacité spectrale des masques chirurgicaux de type I, Il et IIR (Charvet et al., 2022)
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Les masques chirurgicaux étant constitués de matériaux non tissés, leur efficacité spectrale se présente
classiquement sous forme de U avec une MPPS (Most Penetrating Particle Size) entre 200 et 500 nm,
de par la contribution des mécanismes de collecte principaux que sont la diffusion brownienne,
I'impaction inertielle, I'interception et les effets électrostatiques. Selon les références de masques,
d’importantes hétérogénéités des performances sont a souligner. L’efficacité de collecte et la MPPS
étant dépendantes de la structure fibreuse (compacité, épaisseur, distribution de taille de fibres),
I’explication se situe probablement dans la qualité des couches de meltblown et spunbond. Si
I'efficacité spectrale des masques chirurgicaux est, pour l'immense majorité des références,
supérieure a 80 % sur toute la gamme de taille de particules, quelques références présentent des
efficacités inférieures a 40 % a la MPPS. Ces évolutions trés marquées pourraient provenir de I'absence
de charges électrostatiques a la surface des fibres pour ces masques chirurgicaux.

Performances des masques chirurgicaux lavés

La respirabilité et I'efficacité de filtration des masques chirurgicaux de type IIR lavés a 60°C avec
détergent sont représentées sur la Figure 2.29. Quelle que soit la référence, le premier cycle de lavage
induit une légere baisse de la pression différentielle. Comme il existe un lien entre respirabilité et
efficacité de filtration particulaire (Bourrous et al., 2021), la modification de la perméabilité de la
structure non tissée entraine une diminution de I'efficacité a 3 um. A noter que pour les masques de
type | et lI, les mémes tendances sont observées. Au-dela d’un cycle et jusqu’a 10 lavages, i.e. nombre
maximal de lavages testé, les performances restent constantes tant en efficacité de collecte qu’en
perte de charge.
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Figure 2.29: Pression différentielle et I'efficacité de filtration a 3 um des masques chirurgicaux de type
IR (Charvet et al., 2022)

Un test statistique de Mann and Whitney a été réalisé pour déterminer si le lavage est a I'origine d’une
baisse significative des performances. Cette analyse, référence par référence, montre que les résultats
obtenus, tant pour la respirabilité que pour l'efficacité de filtration a 3 um, ne sont pas
significativement différents avant et aprés lavage, pour la majorité des masques chirurgicaux. Pour les
références 10 et 13-1, la diminution signification de la pression différentielle aprés 5 lavages
n’engendre pas une baisse significative de I'efficacité de filtration particulaire a 3 um. La référence 16,
déja préalablement identifiée comme peu efficace et trés hétérogene, subit une baisse significative de
I'efficacité. Le manque de masques a disposition ne nous a pas permis de tester davantage

d’échantillons et de conclure définitivement sur I'influence du lavage sur cette référence.
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Enfin, la référence 23, dont l'efficacité chute considérablement aprés 5 lavages, possede la
particularité d’étre constituée de couches interne et externe en cellulose. Cette caractéristique peut
expliquer une dégradation plus précoce des performances, comparativement aux masques
chirurgicaux en polypropyléne.
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Figure 2.30: Efficacité spectrale d’un masque chirurgical de type IIR A) lavé 1 a 10 fois ; B) lavé et
déchargé dans un bain d’isopropanol (Charvet et al., 2022)

Si I'efficacité de collecte pour des particules de 3 um reste supérieure a 95 ou 98 % quel que le soit le
type de masque chirurgical et le nombre de lavages, les performances sont affectées par le lavage pour
les particules de taille inférieure (cf. Figure 2.30A). La présence d’une couche intermédiaire de
meltblown constitué de fibres de polypropyléne chargées contribue a I'efficacité par des effets
électrostatiques. La perte d’efficacité, visible uniquement lors du premier lavage, s’explique par la
suppression des effets électrostatiques. En effet, un masque déchargé par immersion dans un bain
d’isopropanol présente les mémes performances qu’un masque ayant subi un cycle lavage a 60°C avec
détergent (cf. Figure 2.30B). Par ailleurs, des essais réalisés sur la référence 16, neuve et lavée, mettent
en évidence des performances similaires sur tout le spectre granulométrique et confirment ainsi
I"absence de charges surfaciques sur cette référence.

Une mesure de la charge globale de fibres de polypropyléne d’'un masque FFP2 a été réalisée avec une
sonde de Kelvin au CINAM (Université de Marseille). Le potentiel de surface moyen, de I'ordre de -500
V pour un masque FFP2 neuf décroit jusqu’a une valeur proche de -20 V aprés un cycle de lavage. Cette
expérience confirme ainsi la neutralisation des charges et la perte de I'effet électret des masques lavés.
Comme le lavage de masques sans détergent maintient le méme niveau de performances que les
masques neufs, la perte des charges électrostatiques n’est pas imputable a 'immersion dans I'eau lors
du lavage mais a la présence de surfactants cationiques dans les lessives. Ces composés possedent
d’excellentes propriétés antistatiques et sont généralement employés pour prévenir I'accumulation
de charges et rendre les surfaces textiles plus conductrices (Murphy, 2015 ; Mishra and Tyagi, 2007).
La charge positive des surfactants cationiques (Agarwal et al., 2012) renforce les résultats obtenus a la
sonde de Kelvin. Des visualisations par microscopie électronique a balayage (MEB) ainsi que des
analyses par spectroscopie de rayons X a dispersion d’énergie (EDX) sur des masques FFP2 lavés
mettent en évidence des résidus de surfactant (principalement constitués de Fe, Mg, Al et Si) et un
film organique (principalement constitué de C, O, N) déposé a la surface des fibres. Ces dépbéts,
également observés par Parvinzadeh et Hajiraissi (2008) ainsi que par Obendorf et al. (2009),
contribuent sans aucun doute a la neutralisation des charges électrostatiques suite au lavage des
masques.
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Les tests de résistance a la projection de sang synthétique ont été réalisées sur des masques
chirurgicaux lavés dans les conditions décrites par la norme I1SO 22609. A noter, qu’au vu du contexte
sanitaire et de la pénurie de masques, les essais n‘ont été répétés qu’une fois alors que la norme
préconise de réaliser I'expérience sur 30 masques. Des observations visuelles montrent qu’aprés un
ou deux lavages, les masques de type IR préservent leur propriété de résistance aux projections, c’est-
a-dire gu’aucune trace de sang n’est détectée sur la face interne du masque 10 secondes apres la
projection. Cependant, la fonction protectrice de la premiére couche est dégradée apres 4 lavages, le
sang synthétique pénétrant dans le masque et s’accumulant dans sa partie inférieure. Apres davantage
de lavages, I'accumulation devient telle que le sang parvient a traverser les trois couches lors du
tamponnage de la couche interne.

La mesure de I'angle de contact entre une goutte de sang synthétique et un masque (référence 30)
montre que le lavage modifie les propriétés de surface des masques chirurgicaux. L’angle de contact
évolue en effet d’une valeur supérieure a 90° (propriété hydrophobe) a une valeur inférieure a 90°
(propriété hydrophile) suite aux lavages (cf. Figure 2.31). Cette modification de I'état de surface,
cohérente avec les conclusions précédentes sur I’état de charge des fibres, aboutit a une perte de la
résistance aux projections aprés quelques lavages, quelle que soit la référence du masque chirurgical
de type lIR.

Figure 2.31 : Comparaison de I’angle de contact de gouttes de sang synthétique avec la surface d’un
masque neuf (gauche) et lavé 9 fois (droite) aprés a) 2 s; b) 30 s; ¢c) 2 min 30 s et d) 5 min
(Charvet et al., 2022)

Conclusion

La comparaison d’'une trentaine de références de masques chirurgicaux a permis de mettre en
évidence une certaine variabilité de I'efficacité de filtration particulaire et de la respirabilité, tant entre
références qu’entre masques d’'un méme lot. La qualité des couches de spunbond et meltblown, et
notamment I'absence de charges électrostatiques a la surface des fibres pour certains masques,
explique cette fluctuation des performances. Par ailleurs, aucune différence statistiquement
significative n’a été mis en évidence entre les masques chirurgicaux de type |, Il et lIR.

77



Chapitre 2 — Filtration des nano-aérosols

Le lavage, probablement le traitement le plus aisément adaptable au domicile de tout un chacun,
induit une légere chute de I'efficacité pour des particules de 3 um, quelle que soit la référence du
masque chirurgical. Les performances restent néanmoins constantes au-dela d’un et jusqu’a 10 cycles
de lavage. Si I'efficacité de filtration particulaire a 3 um reste supérieure a 95 % ou 98 %, quels que
soient le type de masque et le nombre de lavages, les performances de séparation sont affectées pour
les particules les plus fines. Le traitement cause en effet une neutralisation de I'effet électret des
masques chirurgicaux et une perte de son hydrophobicité. Le lavage des masques chirurgicaux peut
s’avérer une solution viable en cas de pénuries de ces équipements a usage unique mais aussi pour
réduire la consommation de matériaux plastiques. Aussi longtemps que les élastiques et les barrettes
nasales résistent et que le peluchage ne dégrade pas le confort du port, le niveau de protection et de
respirabilité d’'un masque chirurgical lavé est similaire a celui d’'un masque neuf. Cependant, la perte
des propriétés de résistance aux projections apres lavage proscrit le port de masques IR lavés par les
personnels soignants dans les blocs opératoires et durant les soins ou manipulations pouvant les
exposer a des projections de fluides corporels.

2.5. Perspectives de recherche liées a la filtration

Les médias fibreux, constitués d'un enchevétrement de fibres majoritairement placées
perpendiculairement a I'écoulement, sont de par leur relatif faible colt énergétique associé a une
performance élevée le procédé de dépoussiérage le plus usité dans le monde industriel. Malgré leur
importance et leur prépondérance sur le marché du dépoussiérage, I'amélioration de leurs
performances initiales, de leur décolmatage et de leur durée de vie restent des volets importants de
la recherche industrielle dans le domaine. Les enjeux de cette recherche sont notamment de disposer
de modeles permettant de prédire les performances initiales de filtres industriels quelles que soient
les conditions de vitesse de filtration et les tailles des particules a séparer. Disposer de modeles
robustes tant pour la perméabilité que pour I'efficacité de collecte est indispensable pour une
meilleure caractérisation de I'efficacité des filtres des installations industrielles mais également pour
réaliser de I'ingénierie inverse. Ces modeles prédictifs pourraient en effet permettre la conception et
la fabrication de filtres aux propriétés (compacité, diametre des fibres, épaisseur) adaptées aux
applications et aux performances souhaitées.

Un premier axe de travail porte sur la détermination a priori de la perte de charge d’un filtre a fibres.
La prédiction de la perméabilité d’'un média est en effet un préalable indispensable a la modélisation
des interactions filtre-particules. Les modeles existants, généralement basés sur I'hypothese ne
permettent pas de modéliser de facon satisfaisante la perte de charge de filtres commerciaux. Les
principaux biais reposent sur la difficulté de déterminer précisément les parametres d’entrée de ces
modeles (épaisseur, distribution de fibres, compacité, ...) et I'utilisation de propriétés globales
(diametre des fibres) pour caractériser une structure complexe et hautement hétérogene. Le recours
a un outil numérique de simulation d’écoulements en milieu poreux (GeoDict®) permet de générer
différentes structures fibreuses parfaitement maitrisées pour caractériser a la fois les écoulements et
les interactions fibres/particules a des échelles non accessibles aux techniques expérimentales.
L'originalité de I'approche développée dans I'équipe est de se servir de cet outil pour mener des
expérimentations numérigques et construire une base de données pour le développement de modeéles.
Ces études numériques sur des structures fibreuses ont déja permis d’établir des corrélations de
perméabilité avec prise en compte de la distribution normale ou log-normale de taille des fibres.
L’objectif, a court et moyen termes, est notamment d’étendre les corrélations au cas des distributions
multimodales avec ou sans distribution de taille de fibres.
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En effet, si des études se sont intéressées a la présence d’un mélange de deux types de fibres
monodispersées, aucun consensus n’apparait sur la fagon d’estimer la perméabilité d’un tel média et
notamment sur le choix du diametre équivalent a implémenter dans les modeles. Ce travail devra
s’accompagner d’une validation expérimentale des futures corrélations sur des médias modéles ou
réels mais parfaitement caractérisés. Si un recours a la fabrication additive est complexe au vu des
échelles de taille de fibres mises en jeu, I'utilisation de la microtomographie couteuse et limitée a une
caractérisation tres localisée ce qui pose question pour la représentativité de I’échantillon analysé, la
fabrication de formettes a partir de fibres commerciales semble étre la solution la plus adaptée a notre
problématique. Sous réserve d’homogénéité des structures fibreuses formées, cette méthode
permettrait de maitriser tant le grammage, |'épaisseur, la taille et la fraction volumique des fibres (ou
du mélange de fibres) et donc de confronter la perméabilité de ces filtres aux données de modélisation
et des simulations numériques.

Un second axe de recherche porte sur le développement et la validation de modeles d’efficacité de
collecte. En effet, il est nécessaire de tenir compte de la complexité structurale du filtre et, en
particulier, de I'impact de la polydispersité des fibres sur les écoulements et donc l'efficacité de
filtration par les principaux mécanismes de collecte (diffusion, impaction, interception). Compte-tenu
de la multiplicité des paramétres d’influence, I'approche par expérimentations numériques, est
actuellement mise en ceuvre et sera poursuivie afin de caractériser les interactions fibres/particules a
des échelles non accessibles aux techniques expérimentales. L'objectif de ce travail, mené dans le
cadre d’un programme commun de recherche avec I'IRSN, est de créer une banque de données
numériques pour, par la suite, développer des corrélations robustes et applicables sur un large panel
de structures de médias. En effet, de nombreux modéles théoriques, empiriques et semi-empiriques,
existent pour chacun des mécanismes de collecte et peuvent conduire a des résultats trés différents,
car développés pour des caractéristiques structurelles particulieres (gamme de compacité et de taille
de fibres, orientation des fibres par rapport a I'’écoulement, ...). Si ces expérimentations numériques
vont aboutir a tres court terme a une nouvelle corrélation pour le mécanisme diffusionnel, un travail
d’ampleur reste a mener tant pour I'extension de ces modeles a des médias possédant une distribution
de taille de fibres que pour I'application a d’autres mécanismes de collecte des aérosols dans les
médias fibreux (interception, inertie, effets électrostatiques). Les principaux verrous seront
certainement (i) la difficulté a isoler I'influence relative de chaque mécanisme de collecte dans les
gammes de taille ou ils contribuent simultanément a I'efficacité de collecte ; (ii) la prise en compte,
dans les simulations, des charges électriques portées a la fois par les fibres et par les particules.

Une autre perspective concerne la caractérisation de I'influence des hétérogénéités structurales des
filtres (compacité locale, micro-perforation, ..). En effet, en raison des différentes étapes de
fabrication de ces filtres (electrospinning, aiguillage, calandrage, ...), il est illusoire de penser gu'ils
possédent une structure homogene tant sur leur surface que dans leur épaisseur. Par ailleurs, pour
retarder le colmatage de ces filtres et réduire la perte de charge, les installations de dépoussiérage
sont généralement équipées de filtres a fibres plissés pour augmenter la surface de filtration tout en
limitant I'encombrement. Cette méthode de plissage des filtres conduit également a des
hétérogénéités locales dans la distribution des fibres et donc la compacité. Cette caractéristique du
filtre étant un parametre clé car lié a I'écoulement dans la structure fibreuse, il est essentiel de
connaitre les impacts d’hétérogénéités locales de compacité sur la performance globale d’un filtre. En
effet, les corrélations habituellement utilisées pour prédire les performances en termes de perte de
charge initiale et d’efficacité fractionnelle d’'un milieu fibreux considerent un filtre parfaitement
homogene avec des propriétés structurelles globales et montrent donc certains écarts par rapport aux
performances réelles des médias fibreux.
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L'utilisation de I'outil numérique est la encore une perspective séduisante pour étudier I'effet des
hétérogénéités locales sur la perméabilité et l'efficacité de filtration de structures fibreuses
tridimensionnelles. Le logiciel GeoDict® peut en effet permettre I'introduction d’hétérogénéités aussi
bien en surface que dans la profondeur de la structure tridimensionnelle, par association en série et/ou
en paralléle de sous-structures de compacité variable (Figure 2.32).

600 pm

Figure 2.32 : Représentation schématique d’un média monocouche constitué de 16 sous-domaines
(gauche) ; Structure homogene (centre) ; Structure avec deux hétérogénéités surfaciques de faible
compacité (droite)

Une étude préliminaire, d’ores et déja initiée (Rathore et al., 2023), a mis en évidence un impact non
négligeable d’hétérogénéités locales de compacité sur les performances d’'un média fibreux, tant en
termes de perméabilité que d’efficacité. Si la fraction d’hétérogénéités est prépondérante, leur
localisation ne semble pas influer outre mesure I'écoulement au travers d’une structure fibreuse
monocouche. Le travail devra étre consolidé pour un plus grand nombre de configurations et poursuivi
plus en avant dans le cas de médias multicouches et donc de présence d’hétérogénéités dans la
profondeur du média. Les résultats de simulation devront également étre confrontés a des données
expérimentales, sous réserve du développement d’une technique de caractérisation des
hétérogénéités locales de compacité.

Enfin, concernant le travail engagé sur les masques, si par leur meilleure étanchéité au visage, les
masques FFPx sont indéniables les plus efficaces pour limiter les contaminations lors d’un épisode
épidémique, il parait illusoire d’imposer leur port en espaces clos a I'ensemble de la population de par
le relatif inconfort engendré. Les efforts de recherche méritent probablement d’étre portés vers les
autres types de masques. Méme si le lavage des masques chirurgicaux devait devenir la norme pour le
grand public (en milieu médical, la perte de certaines propriétés et la logistique a mettre en ceuvre
rendent plus complexes leur réutilisation), leur dégradation progressive (peluchage, casses des
élastiques et barrettes) et leur remplacement régulier nécessiteront le maintien d’une production
mondiale de masse de ces matériaux non biodégradables ce qui n’est pas sans poser des problemes
de pollutions tant au niveau de la fabrication (matieres premiéres, effluents industriels) que de leur
élimination (incinération). La problématique principale pour ce type de masques semble donc
davantage le développement de filieres de récupération a grande échelle (comme pour les piles par
exemple) et de recyclage que I'amélioration de performances de filtration déja satisfaisantes.

Pour atteindre des performances comparables aux masques chirurgicaux, les masques barriere, plus
écoresponsables car réutilisables jusqu’a 100 fois, nécessite un réel travail d’'innovation tant en termes
de structure fibreuse que de matériau. Dans une optique de réduction de la consommation de
masques jetables, un premier travail de développement de médias biodégradables et recyclables a été
mené avec le CETELOR dans le cadre du projet RESI-OptiPI (financement ANR — Région Grand-Est).
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Dans un objectif d’optimum de fabrication, idéalement applicable en industrie, la mise en ceuvre de
plusieurs méthodes de production et de finition, a permis I'obtention d’'un média non-tissé a base de
lin et de PLA (acide polylactique) présentant des perméabilités et efficacités de collecte similaires a
celles d’'un masque chirurgical de type Il. Malgré une certaine rigidité, la facilité de pliage du non-tissé
permet d’envisager un moulage du produit final en coque ou en bec de canard (comme pour les
masques FFPx). L'application d’un plan d’expériences associés a des mesures d’efficacités pourrait
permettre d’optimiser davantage les performances et de mettre en évidence les influences respectives
des différents paramétres opératoires de fabrication : température, temps de pressage, pression,
grammage et ratio de fibres lin/PLA. Par ailleurs, le diamétre des fibres étant le paramétre gouvernant
Iefficacité de collecte d’un matériau non-tissé, une des perspectives du projet serait la fabrication de
média a base de fibres d’ortie, plus fines que les fibres de lin. De plus, cela permettrait de mobiliser
une autre ressource biosourcée, aujourd’hui encore en développement. Le PLA, matériau fondant
partiellement lors de la fabrication, pourrait en outre permettre de souder les différentes parties d’un
masque et ainsi d’éviter au maximum les fuites au visage, principales causes de la modeste efficacité
de protection des masques. Enfin, en plus de ce travail d’amélioration structurelle, I'effet de I'humidité
doit étre investigué. En effet, les normes actuelles valident I'efficacité du matériau constitutif du
masque vis-a-vis de particules en suspension dans un air sec (ou trés peu chargé en vapeur d’eau), or
il est évident que, lors de leur port, ces masques sont en contact avec de I'air expiré donc fortement
concentré en vapeur d’eau. Le gradient de température et d’humidité relative entre I'intérieur du
masque et I'environnement extérieur peut également influer sur de possibles phénomeénes de
condensation. Il est ainsi important d’étudier l'influence de ces paramétres pour s’assurer que
I'efficacité mesurée en laboratoire pour valider la mise sur le marché de masques se rapproche de
I’efficacité réelle du matériau lors de son utilisation en tant que masque.
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ALTERNATIVES A LA FILTRATION : trouver sa voie de séparation

La génération de particules ultrafines par une grande variété de procédés industriels tels que la
combustion, la soudure et la découpe de métaux (percage, fraisage, ...) impose le développement de
systemes de protection des personnes et de I'environnement adaptés a la spécificité de ces particules
a fort pouvoir colmatant. Malgré son omniprésence sur le marché de la séparation gaz/solide, les
médias fibreux plissés présentent des inconvénients parfois difficiles a surmonter. Ces dispositifs,
initialement trés efficaces, engendre une forte augmentation de la perte de charge lors de la collecte
de particules a grande surface spécifique telles que les agglomérats nanostructurés. Ce phénomeéne
peut par ailleurs s’avérer irréversible du fait de l'inefficacité des techniques de décolmatage
employées. Pour éviter le remplacement régulier des filtres qui en découle, des alternatives doivent
étre investiguées. Ces dernieres années, I'équipe s’est ainsi intéressée a la pertinence et aux
performances de lits granulaires et de laveurs pour la séparation de nano-aérosols d’un gaz porteur.

3.1. Les lits granulaires

Les lits granulaires sont présents dans de nombreuses applications comme I’épuration des gaz de
chaudiéres, les fours a ciment, les fours a chaux, ... Dans ce type de séparateur, les particules en
suspension dans le gaz traversent un empilement de grains, de forme et de taille variables, et sont
collectées a leur surface par des mécanismes de diffusion, d’inertie, d’interception et électrostatiques,
comme dans un milieu fibreux. Les lits granulaires peuvent, selon leur configuration, présenter des
efficacités de collecte intéressantes, notamment dans le domaine diffusionnel, méme si la taille des
grains, nettement supérieure a celle de fibres, permet d’atteindre les mémes niveaux d’efficacité que
des filtres a fibres uniquement pour des épaisseurs conséquentes. Leurs résistances thermique et
mécanique ainsi que leur capacité a étre régénérés et réutilisés en font une bonne alternative aux
médias fibreux difficilement décolmatables. La collecte d’aérosol par des lits granulaires a été, depuis
les années 70, I'objet de nombreuses études, tant théoriques qu’expérimentales, et une review
étendue a été réalisée par Tien (1989). Les études se focalisent principalement sur les performances
globales d’un lit granulaire selon les parametres structuraux, la vitesse de filtration (Tsubaki et Tien,
1988), la température (Peukert et Loffler, 1988), I'épaisseur du milieu poreux (Saxena et al., 1985), la
taille des collecteurs (Bémer et al., 2013), ... Les résultats soulignent que les lits granulaires peuvent
s’avérer une technique de séparation viable pour les particules microniques et submicroniques, sous
réserve d’une optimisation des paramétres opératoires (taille des collecteurs, épaisseur du lit, vitesse,
stabilisation magnétique, ..). Ces études sont néanmoins limitées a la caractérisation des
performances du lit dans son état initial et non durant le régime transitoire lié a 'accumulation de
particules en son sein. Au fur et a mesure que les particules sont retenues par les grains, un dépot se
forme d’abord en profondeur puis a la surface du lit (colmatage). La collecte devient alors plus efficace
mais en contrepartie la perte de charge a travers le média augmente (Xiao et al., 2013). Bémer et al.
(2013) a mis en évidence que lors de la collecte de particules ultrafines, le dépot est principalement
localisé dans les premiéres couches de collecteurs. Ainsi, seule une faible épaisseur du lit participe
effectivement a la collecte réduisant par conséquent la durée entre deux décolmatages.

Dans les travaux récents, une attention particuliére a ainsi été portée a la régénération des collecteurs.
Des lits granulaires dynamiques, a contre-courant (Brown et al., 2003 ; El-Hedok et al., 2013) ou
courants croisés (Chen et al., 2009 ; Chen et al., 2016 ; Hsiau et al., 2008) s’appuient sur un apport
continu de collecteurs neufs pour limiter la formation d’un gateau et maintenir une perte de charge
faible et constante, sans nécessité de décolmatage (Figure 3.1). L'ajout de déflecteurs et le
positionnement judicieux des persiennes dans ces lits granulaires dynamiques permettent d'obtenir
un flux de gaz relativement uniforme et de limiter les zones stagnantes (Chen et al., 2012, 2016, 2017).
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Méme si les lits dynamiques sont prometteurs de par leur fonctionnement en continu et leurs
performances constantes, le pilotage de ce type de séparateur, notamment le transport et la
régénération des collecteurs, s’avere néanmoins complexe et I'efficacité réduite du fait de

I’élimination en continu du gateau (contribuant a I'efficacité) et de la présence de passages
préférentiels.

Sur le principe de cartouches filtrantes, des lits granulaires sous forme de panneaux s’appuient
également sur le renouvellement périodique des collecteurs de surface pour exploiter au maximum
I’efficacité du gateau de particules (Lee et al. 2005 ; Rodon et al., 2005 ; Wu et al., 2005 ; Squires et al.,
2005). D’autres approches d’optimisation des lits granulaires ont été envisagées dans notre équipe de
recherche au cours des dernieres années. Elles consistent a retarder au plus I'apparition du
phénoméne de colmatage et donc de la phase de filtration en surface par la mise en ceuvre de lits
granulaires multicouches ou d’un arrosage pour ré-entrainer en continu les particules collectées

(Figure 3.1).
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Figure 3.1 : Schémas de principe d’un lit granulaire dynamique a courants croisés (a gauche), d’un lit
granulaire multicouche (au centre) et d’un lit granulaire arrosé (a droite)

3.1.1. Lits granulaires multicouches

Dans ce type de configuration, la mise en ceuvre d’un gradient décroissant de diametre de collecteurs
permet de promouvoir la filtration en profondeur dans la premiére couche de moindre efficacité ; la
derniere couche servant a maintenir une efficacité élevée. La faisabilité et la pertinence de cette
approche pour la collecte de particules submicroniques et microniques ont été démontrées par divers
auteurs grace a des lits bicouches (Yang et al., 2007 ; Shi et al., 2015 ; Tian et al., 2016). Néanmoins,
I'épaisseur conséquente de la premiére couche mise en ceuvre dans ces études limite
considérablement l'intérét de la configuration multicouche de par son efficacité élevée. Il est ainsi
nécessaire d’optimiser I'architecture de ces lits granulaires multicouches pour en tirer pleinement
avantage. Ainsi, le nombre de couches, les diametres de collecteurs et les épaisseurs des couches
doivent étre déterminés judicieusement de maniere a obtenir le meilleur compromis en termes de
performance ; a savoir une efficacité élevée et une évolution temporelle de la perte de charge la plus
limitée possible. Une telle démarche d’optimisation a été menée pour la collecte de nano-aérosols
dans le cadre du doctorat de Loic Wingert (2017).
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Approche expérimentale

En régime diffusionnel, comme I’efficacité de collecte est une fonction décroissante avec la taille des
collecteurs, un lit granulaire avec un gradient décroissant de diametre de collecteurs dans la
profondeur devrait permettre de retarder le colmatage des derniers étages de collecteurs. Pour limiter
les contraintes expérimentales, I'étude a porté sur le plus simple des lits multi-étagés, a savoir un lit
granulaire constitué de trois couches ; chaque couche, étant constituée de billes de taille inférieure a
celle de I’étage précédent. Un lit granulaire multi-étagé, composé de billes d’acier inoxydable de 1 mm
dans la premiere couche, 0,8 mm dans la seconde et 0,5 mm dans la derniére, et un lit granulaire
conventionnel constitué de 3 étages de billes de 0,5 mm, sont ainsi exposés a des agglomérats,
constitués de 85% de zinc et 15% d’aluminium, générés par projection thermique a I'aide d’un pistolet
a arc électrique (Margarido® M25).

Comme escompté, la comparaison des performances des deux configurations de lit granulaire met en
lumiere une efficacité initiale plus importante du lit conventionnel constitué de collecteurs de faible
diametre, toute chose restante égale par ailleurs. Cet écart est néanmoins rapidement comblé au cours
du colmatage. Parallelement, la cinétique d’évolution de la perte de charge est beaucoup plus lente
sur le lit granulaire multi-étagé ; la résistance a I’écoulement étant prés de trois fois moins importante
gue celle du lit conventionnel lorsque I'efficacité massique totale atteint une valeur proche de 'unité,
synonyme de la formation d’'un gateau. La représentation de la masse collectée selon I'étage et le
temps confirme que le dépot se situe principalement au niveau des premieres couches de collecteurs
dans un lit conventionnel (Figure 3.2). Dans un lit granulaire multi-étagé, la masse de particules semble
répartie de facon plus homogene sur I’'ensemble de la profondeur du média du fait du colmatage, dans
un premier temps, des couches plus profondes. L’optimisation de la filtration par lit granulaire a I'aide
d’un gradient de diametre de billes semble donc prometteuse pour augmenter la durée entre deux
opérations de décolmatage. Cependant, une analyse plus fine de la cinétique du lit granulaire multi-
étagé montre que la premiére couche devient rapidement efficace et donc que les seconde et
troisieme couches ne contribuent pas suffisamment a la collecte des particules. La configuration de lit
granulaire avec des collecteurs de 1, 0,8 et 0,5 mm n’est par conséquent pas optimale.
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Figure 3.2 : Masse collectée dans chacun des trois étages durant le colmatage d’un lit granulaire
multiétagé (g.) et conventionnel (dr.) (Charvet et al., 2019)
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Modélisation des performances

La recherche de la configuration optimale de lit multi-étagé, c’est-a-dire de la combinaison de
diametres de collecteurs permettant la distribution la plus homogéne de la masse de particules
collectées dans I’épaisseur du filtre, ne pouvant étre réalisée expérimentalement car extrémement
chronophage, le choix s’est orienté vers une approche de modélisation (Wingert et al.,, 2017). Un
modele développé pour les lits fixes permet de prédire I'évolution temporelle de la perte de charge et
de l'efficacité et de déterminer la localisation des particules dans la profondeur du lit, selon les
conditions opératoires (vitesse de filtration, température, pression) et les propriétés structurelles du
lit granulaire (taille des collecteurs, porosité, épaisseur). Ce modele a ensuite été adapté aux lits
granulaires multi-étagés par répétition de la démarche aux différents milieux poreux en série. Le dép6t
de particules nanostructurées est assimilé a une enveloppe sphérique et uniforme tout autour de la
surface du collecteur. Cette hypothése, employée dans d’autres études (Tien et al., 1979; Fichman et
al., 1988), a été validée par des observations microscopiques (Charvet at al., 2017).

Le principe du modele est basé sur le calcul a chaque pas de temps du nouveau diametre équivalent
des collecteurs prenant en compte la masse de particules collectées a leur surface. Cette grandeur est
ensuite intégrée dans les modeles de perte de charge et d’efficacité de collecte (équations 3.1 et 3.2).

1 —egp)? z
AP=36-hk-u-U-<( 3GB)>-<2GB> (3.1)
€GB dgeq
3 (1—€
Egp =1—exp <_E <d—GB> "ZGB 'T](dc,eq)> (3.2)
ceq

avec hy la constant de Kozeny-Carman, | la viscosité de Iair, U la vitesse de filtration, zgs la profondeur
du lit, dceqle diamétre équivalent du collecteur, €gg la porosité du lit et n(dceq) I'efficacité unitaire.

Les expériences de colmatage ont mis en évidence que la filtration en profondeur pouvait étre divisée
en deux phases, nécessitant I'utilisation de deux diameétres équivalents de collecteur. Durant la
premiere phase, appelée phase A, la perte de charge et I'efficacité demeurent quasiment constantes
du fait de changements peu significatifs de la structure du lit granulaire. L'augmentation du diameétre
des collecteurs est considérée faible et sans obstruction de la structure poreuse. Ainsi, durant cette
phase, le diamétre équivalent, d¢eqa, €st assimilé a une sphere de volume égal a celui du collecteur et
de la couche de particules déposée a sa surface. La seconde phase de colmatage, appelée phase B, est
caractérisée par une augmentation rapide de la perte de charge et de I'efficacité de collecte. Ces
évolutions sont attribuées a une augmentation de la surface spécifique du lit granulaire avec
I’'accumulation de particules. Ainsi, durant cette phase, le diametre équivalent, dceqs, €st assimilé a
celui d’'une sphére ayant la méme surface spécifique que le collecteur et la couche de dépo6t a sa
surface.
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(3.4)

avec d. le diametre initial du collecteur, mya la masse de particules par collecteur durant la phase A,
Pp la densité du matériau, €4 la porosité du dépdt, dyso le diametre médian en volume des particules
collectées et my 5 la masse de particules par collecteur durant la phase B.
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Comme le diameétre équivalent est calculé a chaque incrément de temps (et donc de masse collectée),
le modele permet la détermination des performances du lit granulaire multi-étagé au cours du
colmatage.

Optimisation multicritéere

Pour des conditions opératoires fixes (vitesse de filtration, épaisseur de collecteurs), les performances
de lits granulaires multi-étagés ont ainsi pu étre modélisées pour un ensemble de combinaisons de
diametre de collecteurs. La taille des collecteurs varie entre 0,2 et 1,6 mm par incrément de 0,1 mm
et chaque lit granulaire doit satisfaire une condition structurelle, a savoir qu’un étage considéré doit
étre constitué de collecteurs de taille inférieure a celle des billes de I'étage supérieur. Ce paramétrage
conduit a 455 configurations de lit granulaire multi-étagé dont les performances sont comparées sur
la base de trois criteres :

= La capacité de rétention, c’est-a-dire la masse totale collectée par unité de volume durant le
temps nécessaire pour atteindre une efficacité massique de la premiére couche de 99%. Au-
dela de cette valeur, les particules ne seront plus collectées en profondeur mais en surface de
la premiére couche ce qui coincide avec la nécessité de procéder, au niveau industriel, a une
opération de décolmatage ;

= |’efficacité moyenne en masse sur cette méme période de temps, c’est-a-dire le ratio entre la
masse totale collectée et la masse totale générée ;

= L’inverse de la perte de charge.

Pour obtenir les meilleures performances, chacun de ces critéres devra étre maximisé. Comme
I'optimum de chaque critére n’est pas obtenu pour le méme lit granulaire multi-étagé et que chaque
critere ne posséde pas la méme importance, il est difficile d’identifier le meilleur compromis.
L'approche classique, consistant a fusionner I’ensemble des critéres en un seul et unique, introduit une
part de subjectivité dans I'attribution d’un poids relatif a chaque critere. Une autre méthodologie a
donc été mise en place. Elle est basée sur une optimisation avant I'introduction de préférences ce qui
revient a introduire l'aspect subjectif le plus tard possible dans le processus de décision et
d’identification de la meilleure solution. Le concept de domination de Pareto (Pareto, 1906) a ainsi été
mis en ceuvre pour identifier I'ensemble des solutions optimales. Cette analyse consiste a comparer
les configurations entre elles, par paire, pour identifier celles qui sont dominées.

En considérant deux lits multicouches (avec des diamétres de collecteurs différents) X et Y, X est
considéré comme non dominé par Ysi:

= Tous les critéres de X sont supérieurs ou égaux aux critéres équivalents de Y ;
=  Au moins un critere de X est strictement supérieur au critére équivalent de Y.

Durant I'analyse par paire, une plage d’indifférence a été ajoutée de fagon a prendre en considération
les incertitudes du modéle. Cette plage correspond a la différence entre deux valeurs d’'un méme
critere jugée insuffisante pour considérer qu’une valeur est différente d’une autre.

En ne retenant que les configurations n’étant jamais dominées, I'analyse de domination de Pareto
permet de réduire considérablement le nombre de lits multi-étagés (61/455) sans introduire de
subjectivité (Figure 3.3).
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Figure 3.3 : Ensemble des configurations de lit multi-étagé (gauche) ; Configurations optimales apres
application du concept de domination de Pareto (droite) ; les points rouges correspondent aux 7
configurations retenues pour I'expertise

Pour aller plus loin dans le processus de sélection, une méthode d’optimisation multicritére (rough set
method) a été mise en ceuvre (Slowinski, 1992 ; Thibault et al., 2003). Cette méthode consiste en une
sélection d’un petit échantillon de 7 configurations de lit multicouche étant globalement
représentatives des 61 restantes aprés application du concept de domination de Pareto. Ces
configurations sont classées par ordre de préférence par une personne ayant une connaissance
approfondie du domaine d’étude puis comparées par paire pour chaque critére de facon a établir un
jeu de regles basé sur le classement de I'expert. Ainsi si un critere d’une configuration est meilleur que
le méme critére d’une configuration moins bien classée par I'expert, une valeur de 1 est attribuée a ce
critere. Dans le cas contraire, le critére se voit attribuer une valeur de 0. De ces comparaisons, résultent
des régles binaires de préférence. Par exemple, la régle de préférence 1/0/1 est obtenue si le premier
critere d’'une configuration est meilleur, le second pire et le troisieme meilleur que les critéres
respectifs d’une configuration moins bien classée par I'expert. En répétant cette étape entre critéres
d’une configuration et ceux d’une configuration mieux classée par I'expert, des regles de non
préférence sont également établies. Les régles binaires apparaissant a la fois comme regle de
préférence et de non préférence sont éliminées de I'équation.

Les régles restantes sont appliquées aux 61 configurations présélectionnées en les comparant par
paire.

=  Sila comparaison de deux lits multi-étagés correspond a une régle de préférence, le score du
premier lit multi-étagé est incrémenté de 1 et le score du second diminué de 1 ;

=  Sila comparaison de deux lits multi-étagés correspond a une régle de non préférence, le score
du premier lit multi-étagé est diminué de 1 et le score du second incrémenté de 1 ;

=  Siaucune régle n"apparait lors de la comparaison, le score de chacune des deux configurations
reste inchangé.

Cette analyse permet de classer les configurations entre elles et d’identifier le lit granulaire multiétagé
présentant les meilleures performances ; a savoir celui constitué de collecteurs de 0,6, 0,4 et 0,2 mm.
Il est important de noter que les résultats finaux sont quasiment identiques aprés application de cette
méthodologie avec 4 experts différents.

Les performances de ce lit granulaire multi-étagé optimal ont été comparées a celles des deux lits
granulaires testés expérimentalement et de la configuration extréme, constituée d’un gradient des
plus petits collecteurs (Figure 3.4).
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Figure 3.4: Cinétique d’évolution des performances de lits granulaires constitués de différentes
combinaisons de diamétre de collecteurs (Charvet et al. 2019)

Comme l'efficacité est une fonction décroissante de la taille des collecteurs, les efficacités modélisées
sont d’autant plus importantes que les diametres des collecteurs sont fins. Méme si le modéle montre
une tendance a la sous-estimation, un bon accord est observable entre les efficacités expérimentales
et les prédictions pour les configurations 1,0/0,8/0,5 mm et 0,5/0,5/0,5 mm. La différence est
principalement due a un manque de précision de la corrélation employée pour le calcul de I'efficacité
initiale de collecte par diffusion brownienne ; incertitude accentuée par I'association en série de trois
lits granulaires. L’accord modeéle/expérience est également satisfaisant concernant I’évolution de la
perte de charge. Ces résultats indiquent que le lit granulaire multi-étagé optimal (0,6/0,4/0,2 mm)
présente a la fois une efficacité massique élevée et une évolution relativement lente de la perte de
charge durant le colmatage comparativement aux autres configurations. Le modele permet aussi de
décrire convenablement I’évolution temporelle des fractions massiques collectées dans chacun des
étages (Figure 3.5).
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Figure 3.5 : Fraction massique collectée par étage durant le coImatage de divers lits granulaires. (Les
traits pleins, discontinus et pointillés correspondent aux modélisations alors que les losanges, carrés
et cercles correspondent aux résultats expérimentaux, respectivement des étages 1, 2 et 3)

(Charvet et al. 2019)

Les configurations 1,0/0,8/0,5 mm et 0,6/0,4/0,2 mm mettent en évidence qu’un gradient de diamétre
de collecteurs permet un colmatage dans un premier temps dans la profondeur, contrairement a un
lit granulaire conventionnel (0,5/0,5/0,5 mm) pour lequel le dépdt des particules a majoritairement
lieu dans les premieres couches de collecteurs. La distribution plus homogeéne des particules dans la
profondeur du lit granulaire multi-étagé permet d’utiliser un plus grand volume et donc de diminuer
la perte de charge. Néanmoins, si deux couches successives sont constituées de collecteurs présentant
des diameétres similaires (configuration 0,4/0,3/0,2 mm), le lit granulaire multi-étagé perd de son
intérét. En effet, le dépot se situe rapidement majoritairement dans la premiere couche de collecteurs,
les deux autres devenant superflues comme dans un lit granulaire conventionnel. Cette observation
est par ailleurs d’autant plus accentuée que le premier étage est efficace.

Conclusion

L'utilisation d’un lit granulaire a plusieurs étages avec un gradient de diamétre de collecteurs semble
prometteuse pour obtenir un dépo6t plus homogéne dans la profondeur et ainsi prolonger le temps de
fonctionnement entre deux décolmatages. Le choix des diametres de collecteur s’avere essentiel pour
atteindre simultanément une efficacité initiale élevée et un dép6t plus homogene, i.e. un retardement
de I'augmentation de perte de charge. Le développement d’un modéle de colmatage permet de
prédire I'évolution temporelle des performances de lits granulaires multicouches et d’aboutir, par
optimisation multicritéres, a une configuration optimisée. Cette démarche transposable a d’autres
conditions opératoires (vitesse de filtration, température, pression) et d’autres structures de lits
granulaires (taille des collecteurs, épaisseur) est un outil précieux d’aide au dimensionnement de lits
multicouches.
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3.1.2. Lits granulaires arrosés

Pour éviter le phénomene de colmatage et ainsi fonctionner a efficacité et perte de charge constantes,
une autre solution, alternative ou complémentaire a la précédente, peut consister a arroser en continu
le lit granulaire. L’écoulement gravitaire de liquide pourrait ainsi ré-entrainer en continu les particules
collectées et maintenir une perte de charge constante (Thieffry, 2018). Ce type de réacteur étant trés
répandu pour le transfert de matiére et de chaleur, son hydrodynamique a été intensément étudié et
en particulier les différents régimes d’écoulement fonction des caractéristiques du garnissage et des
vitesses superficielles de liquide et de gaz (Ranade et al., 2011). Pour une application de dépoussiérage,
I’objectif est de parfaitement mouiller la surface des collecteurs (régime ruisselant). En effet, un débit
de liquide trop important conduirait a une dégradation des performances, conséquence de la
formation de poches de liquide et de passages préférentiels du gaz ; alors qu’un débit de liquide trop
faible induirait des zones séches et donc un mauvais réentrainement des particules solides. L'utilisation
de lits granulaires arrosés pour la séparation gaz/solide nécessite donc la maitrise de
I’hydrodynamique et la sélection de débits (gaz et liquide) et de taille de collecteurs compatibles avec
I'obtention d’une efficacité de collecte élevée.

Approche expérimentale

Un dispositif expérimental a été développé dans le cadre du projet VALORCO (VALOrisation et
Réduction des émissions de CO, en industrie), piloté par ArcelorMittal, financé par I’Agence De
I’Environnement et de la Maitrise de I'Energie (ADEME) et regroupant des partenaires industriels,
institutionnels et universitaires. L’étape de séparation gaz/solide, réalisée par un lit granulaire arrosé,
se situe donc en amont du projet et des voies de valorisation du CO,. Le pilote expérimental est ainsi
composé d’une colonne de 2,5 m de hauteur et 20 cm de diametre, comprenant dans sa partie basse
un empilement de billes de verre de 2, 5 ou 10 mm de diametre sur une hauteur de 30 cm. Les débits
de gaz empoussiéré et de liquide peuvent étre ajustés dans une optique de recherche de la
configuration idéale.

Pour les nanoparticules, aucune influence significative du débit de liquide sur I'efficacité initiale en
nombre n’est mise en évidence dans la gamme étudiée de par I'intervention de deux phénomenes aux
effets antagonistes (Figure 3.6). L'augmentation de la rétention liquide avec le débit de liquide entraine
d’une part I'augmentation de la compacité a I'origine d’'une promotion de I'efficacité et d’autre part
une augmentation de la vitesse interstitielle a I’origine d’une diminution du temps de séjour et donc
de l'efficacité de collecte par diffusion. Comme escompté pour les particules microniques, I'efficacité
initiale de collecte augmente avec le diameétre des particules en raison de l'efficacité accrue des
mécanismes d’inertie et d’interception. Par ailleurs, 'augmentation du débit d’arrosage permet
d’accroitre significativement [I'efficacité initiale de collecte. Cette tendance s’explique par
I'augmentation de la vitesse interstitielle (due a une saturation liquide plus élevée) favorisant le
mécanisme de collecte inertielle. A noter que les tendances observées restent valables pour d’autres
tailles de collecteurs et débits volumiques de gaz.
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Figure 3.6 : Efficacité spectrale pour des collecteurs de 5 mm, un débit volumique de gaz de 20 m>/h
et des débits volumiques de liquide variables (Thieffry et al., 2018 ; Khirouni et al., 2020)

Si le critere d’efficacité du procédé de séparation est important, son augmentation se fait dans
I'immense majorité des cas au détriment de I'autre critére de performances prépondérant, la dépense
énergétique (Figure 3.7, gauche). Ainsi, 'amélioration de I'efficacité globale du lit granulaire arrosé
tant avec I'augmentation du débit de liquide que la réduction du diameétre des collecteurs (Kuo et al.,
2010; Guan et al., 2016) est contrebalancée par une perte de charge supérieure. Dans le cadre de
cette étude, un bon compromis entre ces deux criteres de performances semble étre obtenu avec un
débit liquide de 12 L/min et des collecteurs de 5 mm de diamétre. La pertinence de 'arrosage du lit
granulaire et notamment sa propension a ré-entrainer en continu les particules préalablement
collectées a été évaluée sur des périodes de 6 heures (Figure 3.7, droite) puis 30h. Si la perte de charge
initiale est supérieure a celle d’un lit granulaire classique, un état d’équilibre, entre les particules
nouvellement collectées et ré-entrainées, est rapidement atteint et permet le maintien d’une perte de
charge quasiment constante. L’efficacité globale en masse se stabilise également rapidement,
respectivement autour de 75% et 90% pour des débits de liquide de 4 et 12 L/min. A noter que la
réalisation des expériences a des concentrations massiques en particules élevées (de I'ordre de 5 g/m?3)
permet de s’assurer de la stabilité temporelle de la perte de charge méme sur des applications
fortement émissives.

—~ 100 35
O\Q . v -1
< g0 , Z 0 L.min
o 7 e > 30 fidn
g s o s &

% / a

m/ B 12 L.min
S 60 | ¢ 20 P
/2 S s i
2 5 (4 LR 2
© VPYHIN S
2 40 A ) e 15
=} A 4 A 0Lmin’! - . 1
o 30 o 4 L.min
pol O % M 4L.min! £ 10 ‘?
‘S 20 ) e [ |
s 12 L.min"! 5 : -
g 0 © ® 20 L.min"!
0 L 1 L 1 0 1 1 i
0 10 20 30 40 50 0 2 4 6 8
Perte de charge (hPa) Temps (h)

Figure 3.7 : Confrontation de I’efficacité globale en nombre et de la perte de charge (a gauche) ;
Evolution temporelle de la perte de charge d’un lit granulaire arrosé constitué de collecteurs de 5
mm (& droite) pour un débit de gaz de 20 m>/h et des débits de liquide variables (Thieffry et al., 2018)
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Modélisation des performances

La modélisation de la perte de charge et de I'efficacité d’un lit granulaire arrosé est basée sur la prise
en compte de la variation de la porosité et du diametre des collecteurs. Ces deux parametres sont
fonction de la rétention liquide dont les deux contributions, les rétentions statique et dynamique,
peuvent étre déterminées a partir des caractéristiques du milieu poreux (porosité et diamétre des
collecteurs), du fluide (tension superficielle, masse volumique et viscosité) et des conditions
opératoires (débits de gaz et de liquide) (Khirouni et al., 2020).

En supposant qu’en régime ruisselant, le liquide s’écoule sous forme de film et est réparti de fagon
homogene a la surface de collecteurs parfaitement mouillés, le volume de liquide, V.c, enrobant un
collecteur peut étre déterminé.

Vi, _ B Vr

Vic=—= 35
e A T (3.5)

avec V. le volume total de liquide retenu dans le lit granulaire, Vr le volume du lit granulaire, N¢ le
nombre total de collecteurs et 3 la rétention liquide correspondant a la différence entre la porosité du
lit granulaire sec, ¢, et la porosité du lit granulaire mouillé, €. Or,

(1—-¢) Vp
Veemo—2 3.6
c N, (3.6)
avec V¢ le volume d’un collecteur. Soit,
p  m-d® m-d3, mw-d?
Vic = . = — (3.7)
1-¢) 6 6 6
avec dem Avec dc, le diametre des collecteurs mouillés et secs respectivement.
Le diameétre des collecteurs mouillés peut ainsi étre déterminé :
B 1/3
Ao = dory (1 + ) (3.8)
cm cm 1 —¢

La loi d’Ergun, classiquement utilisée pour des milieux granulaires secs, est employée pour I'estimation
de la perte de charge du lit mouillé pour différents débits de liquide et de gaz. La présence de liquide
est prise en compte par I'intermédiaire du diametre des collecteurs mouillés, d.m, et de la porosité du
lit granulaire mouillé, em. La constante ki, fonction de la porosité du milieu, est estimée par I'expression
d’Ingmanson and Andrew (1963) alors que la constante k; a été corrélée au diametre des collecteurs
mouillés et a la porosité du lit granulaire mouillé suite a des essais expérimentaux (Khirouni et al.,
2020). A noter que Specchia et Baldi (1977) ont aussi rapporté une modification des constantes k; et
k2 lors du mouillage d’un lit granulaire.

AP (1 —¢gp)? 1—¢,
— =Ky g Ug + ky - — pg - UZ 3.9
7 12 e Hg " Ug T Kz Aoy - €2, PG " Yg (3.9)

3.5-¢€3, 5
k1 = 36W [1+57'(1—8m) ] (310)
dem\2 €

K, =7 - cm) . tm 3.11
2 <dm (1_£m)2 ( )
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Les résultats du modéle sont comparés aux valeurs expérimentales obtenues avec différentes tailles
de collecteurs (2, 5 et 10 mm) et pour différents débits de liquide (Figure 3.8). A plus ou moins 25 %
prés, le modéle prédit correctement les pertes de charge du lit granulaire arrosé pour des débits
modérés de liquide. L’estimation de la perte de charge est notamment trés satisfaisante pour la
configuration identifiée comme le meilleur compromis en termes de performances, a savoir un débit
de liquide de 12 L/min et des collecteurs de 5 mm de diamétre. Au-dela de 12 L/min, le régime
d’écoulement n’est plus ruisselant ce qui pourrait conduire a un mouillage moins homogeéne des
collecteurs, la création de passages préférentiels pour le gaz et de poches de liquide ainsi que
I'accumulation de liquide au niveau de la grille de supportage des collecteurs. L'ensemble de ces
phénoménes explique que le modele, développé en supposant que le liquide s’écoule sous forme de
film et est réparti de facon homogene a la surface de collecteurs parfaitement mouillés, ne soit plus
prédictif au-dela de ce débit volumique d’arrosage.
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Figure 3.8 : Diagramme de parité des pertes de charge modélisée et expérimentale pour un débit
volumique de gaz de 20 m>/h, des diamétres de collecteurs et des débits volumiques de liquide
variables

L’efficacité de collecte d’un lit granulaire arrosé est aussi prédite par la prise en compte du diametre
des collecteurs mouillés et de la porosité du lit granulaire mouillé (Mann et Goren, 1984) :

3 1—¢gy)Z
Erg =1—exp ——-A-QT (3.12)

avec Z I'épaisseur du milieu poreux et nr Iefficacité unitaire globale fonction de I'efficacité unitaire (1)
de chacun des mécanismes de collecte.

Dans le domaine diffusionnel, I'écart observé entre le modele théorique et les valeurs expérimentales
pour un lit granulaire sec s’explique par la présence d’effets électrostatiques non pris en compte dans
la modélisation. Ce mécanisme additionnel significatif dans la gamme 20-100 nm (Givehchi et al., 2015)
semble néanmoins étre masqué par la présence d’eau a la surface des collecteurs. Pour les particules
micronigues, en présence comme en absence d’eau, les modeles théoriques permettent de prédire de
facon satisfaisante les efficacités fractionnelles expérimentales.
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Figure 3.9 : Efficacités spectrales modélisée et expérimentale pour des collecteurs de 5 mm, un débit
volumique de gaz de 20 m3/h et des débits volumiques de liquide variables (Khirouni et al., 2020)

Tableau 3.1: Modéles d’efficacité unitaire de collecte par les différents mécanismes

Mécanisme Modele
UG " d
— 4. . -2/3 Pe = cm
Diffusion np =4 g(sm)l OP;e € Daifr
(Tardos et al., 1978) g(e,) = — D — kg -T-Cu
€m diff = 3 d. G - dy
. Ng = 1.5 g(em)* - R? d
Interception R=_P
Pour les nanoparticules dem
(Mann et Goren, 1984)
ng = 16+ RZ74 Re
Otani et al., 1989 =
( ) Pour les particules microniques (Re'/3 +1)3

1.75-Re - g,

Impaction Stars 150 (1 — &)
(Otani et al., 1989) VU= 0014+ St3er G Cu-p,-d3-Ug
9 ug-dem

Conclusion

La solution mise en ceuvre, consistant en I'arrosage en continu d’un lit granulaire, a montré toute sa
pertinence par le maintien de la perte de charge constante au cours de la filtration. Par ailleurs, la
présence de liquide ne dégrade pas I'efficacité de collecte des nanoparticules, comparativement a un
lit granulaire sec, et induit une amélioration dans le domaine micronique principalement liée a la
diminution de la porosité du lit. Ainsi, sous réserve d’optimisation des débits de gaz et de liquide et
des caractéristiques du lit (épaisseur et diameétre des collecteurs) et de maintien d’un régime de
ruissellement, le lit granulaire arrosé peut étre une alternative intéressante pour les applications de
dépoussiérage nécessitant une perte de charge limitée et constante. L’approche prédictive basée sur
la variation des caractéristiques du lit due a la rétention liquide semble suffisante pour prédire
I'efficacité de filtration et la perte de charge du lit granulaire arrosé et peut étre un outil intéressant
de prédimensionnement pour ce type de séparateur. Malgré ses performances prometteuses tant vis-
a-vis des particules microniques (Thieffry et al., 2018) que nanométriques (Khirouni et al., 2020), une
limitation de cette solution réside dans la nécessité de traiter le liquide chargé en particules et ce
méme s’il a été démontré que I'arrosage en continu du lit granulaire par un liquide concentré en
particules ne dégradait pas ses performances (Thieffry et al., 2018).
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3.2. Les colonnes a bulles

Une colonne a bulles est un contacteur gaz/liquide généralement employé pour des opérations
unitaires de transfert de matiére entre les deux phases (absorption). Elle se présente classiquement
sous la forme d’un cylindre vertical, rempli de liquide, a la base duquel le gaz a traiter est injecté par
I'intermédiaire d’un distributeur. Le principe repose sur la dispersion du gaz dans le liquide sous forme
de bulles ; puis la collecte a I'interface gaz/liquide des particules initialement présentes dans les bulles.
Les particules non collectées dans la bulle se retrouvent ainsi en sortie de colonne suite a I'explosion
des bulles a la surface du liquide (Figure 3.10). Selon les conditions opératoires, les propriétés
physiques du milieu et du gaz, ainsi que le diamétre de la colonne, le gaz traverse la colonne sous
forme de bulles ou de bouchons (Deckwer, 1992 ; Trambouze et Euzen, 2002). Un régime de bullage
homogene, favorisé a faibles vitesses superficielles de gaz et pour des distributeurs poreux ou frittés,
se caractérise par un minimum de coalescence. Le gaz traverse ainsi la colonne sous forme de fines
bulles, assimilables a des sphéres, a une vitesse ascensionnelle relativement homogéne et se
déplacant, les unes derriéere les autres, en chapelets verticaux, dans toute la masse de liquide expansé.
Ce régime est a privilégier car I'augmentation du débit de gaz entraine la formation de bulles plus
volumineuses, de forme irréguliere, dont I’ascension dans la colonne s’effectue de maniére turbulente
et chaotique en coalescant et se fragmentant fréquemment. Pour des vitesses de gaz encore plus
importantes, une transition s’opere entre ce régime de bullage hétérogéne et un régime a bouchons,
caractérisé par I'ascension de poches de gaz, de diametre proche de celui de la colonne.

Par opposition aux médias fibreux, la collecte des particules en milieu liquide limite les risques
d’exposition des opérateurs et d’explosion durant les phases de maintenance et de manutention. Les
colts limités d’installation et de maintenance de ce type de séparateur, ainsi que leur capacité a traiter
des volumes importants, peuvent en faire une alternative crédible aux médias fibreux, d’autant que la
perte de charge n’évolue pas au cours du temps de par I'absence de colmatage.

Aérosol

Sédimentation

Distributeur de gaz

Figure 3.10 : Schéma de principe d’une colonne a bulle

Cependant, peu d’études expérimentales ont été consacrées a la séparation gaz/solide par des
colonnes a bulles et la plupart se focalisent sur I'efficacité vis-a-vis de particules submicroniques a
microniques (Fuchs, 1964 ; Meikap et Biswas, 2004 ; Bandyopadhyay et Biswas, 2006). Elles mettent
en évidence que I'efficacité de collecte des particules microniques augmente avec la vitesse du gaz
(promotion des phénomeénes inertiels) et avec la hauteur du liquide de piégeage et par conséquent
avec le temps de séjour.
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On peut également observer que I'ajout d'un surfactant dans le liquide induit a une diminution de la
taille des bulles (Hermeling et Weber, 2010) et donc une augmentation de I'efficacité de collecte (Yuu
et al., 1977). La seule courte étude consacrée a I'efficacité de séparation de ces systémes d’épuration
vis-a-vis des particules nanométriques recommande également une augmentation du temps de séjour
pour améliorer le transfert des particules vers la phase liquide (Koch et Weber, 2012).

Le dépot d’aérosols dans une bulle en ascension a, par ailleurs, été décrit par Pich et Schiitz (1991). La
démonstration théorique met en évidence que, pour une hauteur de colonne d’eau donnée, la collecte
de particules a l'intérieur d’'une bulle en ascension dépend exclusivement d’un coefficient global
d’absorption, fonction des différents mécanismes de collecte, a savoir la diffusion brownienne,
I'impaction inertielle et la sédimentation. En faisant I’'hypothése de mécanismes indépendants et
additifs, le coefficient global peut étre déterminé en sommant les trois coefficients d’absorption
spécifiques. Dans le cas de particules ultrafines, les mécanismes d’inertie et de sédimentation peuvent
étre considérés comme négligeables devant le mécanisme diffusionnel. En considérant un diamétre
des bulles constant et un régime de bullage homogene, I'efficacité de collecte de la colonne peut ainsi
s’exprimer selon trois parametres principaux ; a savoir, la taille des particules a séparer, la hauteur de
liguide mise en jeu et le diametre des bulles en ascension dans la colonne.

D 1/2
E =1-— 51— -h 3.13
(o1-(72g) o5

ou D est le coefficient de diffusion (m?/s), Uy la vitesse ascensionnelle de la bulle dans le liquide (m/s),
fonction du diamétre de la bulle, dy, et h la hauteur de fluide (m).

Gaddis et Vogelpohl (1986) ont notamment développé une corrélation pour prédire le diamétre de ces
bulles en se basant sur la taille des orifices du distributeur, le débit de gaz ainsi que la tension
superficielle, la masse volumique et la viscosité cinématique du liquide de collecte.

cA . 4/3 T 2\ 4/5\ M4
d, = (—6 do 0) +(81 v Q")+<13520"> (3.14)
p-g T-g 4-m-g

ou d, est le diamétre de I'orifice (m), o la tension superficielle (N/m), p la masse volumique (kg/m3), et
v la viscosité cinématique (m?/s) du liquide de collecte, g I'accélération de la gravité (m/s?) et Qo le
débit de I'aérosol a travers les orifices de bullage (m3/s).

De plus, Davies et Taylor (1950) ont corrélé la vitesse ascensionnelle de bulles sphériques a leur volume
(Vo) :

3 1/6
Uy = 2,4-<“ _ ”) (3.15)

Approche expérimentale

Des expériences préliminaires menées pour 4 niveaux de liquide de piégeage (eau) et un débit de 4
L/min (soit une vitesse de gaz par orifice de 21,2 m/s) mettent en évidence que I'efficacité de collecte
de particules ultrafines augmente avec la hauteur de liquide dans la colonne (Figure 3.10) du fait d’'une
augmentation du temps de séjour des particules dans la colonne et donc une amélioration du transfert
des particules du gaz a la phase liquide (Charvet et al., 2011 ; Cadavid-Rodriguez, 2015). Ces mesures,
réalisées sur des particules de cuivre et de PVAc, montrent une continuité des résultats et donc que la
nature de nanoparticules n’a pas d’influence notoire sur I'efficacité de collecte de la colonne a bulles.
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De plus, une zone de forte pénétration, 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.

Méme si cette technique séparative ne permet pas d’atteindre des efficacités aussi élevées que les
médias fibreux vis-a-vis des nanoparticules, elle n’en demeure pas moins une alternative crédible de
par son fonctionnement a perte de charge constante. Une augmentation de I'efficacité est néanmoins
possible mais se fera inévitablement au détriment du colt énergétique puisque I'augmentation de la
hauteur de liquide comme la génération de bulles de faible diamétre se traduiront par un
accroissement de la perte de charge.
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Figure 3.11 : Influence de la hauteur du liquide de piégeage sur I’efficacité de collecte des particules
ultrafines

Amélioration des performances par ajout d’un garnissage

Dans une optique d’intensification des performances et pour éviter de devoir réduire
considérablement la taille des orifices de bullage et donc augmenter significativement la dépense
énergétique, le choix s’est porté sur I'ajout d’un garnissage dans la colonne pour réduire la taille des
bulles. La présence d’'un garnissage présente aussi l'avantage de limiter substantiellement le
phénoméne de coalescence dans une colonne a bulles (Charpentier, 1976). L’ajout d’un lit granulaire
immergé conduit a une nette amélioration des performances sans permettre d’atteindre I'efficacité
de collecte d’un lit fixe composé de la méme hauteur de billes. Cependant, '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.
L'utilisation d’un garnissage immergé dans la colonne a bulles permet d’augmenter I'efficacité tout en
permettant la collecte des particules ultrafines dans en phase liquide. En effet, la présence d’un
garnissage, de par sa tortuosité, augmente le temps de séjour des bulles dans la colonne et ainsi la
probabilité des particules d’arriver a l'interface air/eau pour étre collectées dans le liquide.
Néanmoins, comme dans toute opération unitaire de séparation, un compromis doit étre trouvé entre
I’efficacité du transfert de masse et la dépense énergétique (Cadavid-Rodriguez, 2015) (Figure 3.12).
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Figure 3.12 : Influence de la hauteur, de la nature et de la taille du garnissage sur (A) Taille des bulles
(B) Temps de séjour moyen ; (C) Efficacité globale de collecte ; (D) Facteur de mérite

Ainsi diminuer le diametre des billes aboutit a la formation de pores moins volumineux au sein du lit
granulaire immergé et a la formation de bulles d’air plus « écrasées » ce qui facilite la collecte des
particules ultrafines dans les bulles au cours de leur ascension dans la colonne. Néanmoins, I’utilisation
de billes trop fines dégrade les performances du dispositif de séparation de par une fluidisation du lit
et la création de passages préférentiels a I'origine d’une coalescence des bulles. La présence d’une
trop faible épaisseur de garnissage aboutit aux mémes conclusions.

Le facteur de mérite, défini comme le rapport entre I'efficacité de collecte des particules ultrafines et
la perte de charge, permet de comparer les configurations de lit granulaire immergé. Une bonne
performance de la colonne a bulles passant par une grande efficacité de collecte couplée a une perte
de charge minimale, ce facteur doit étre maximisé.

_ —In(1-E)

= (3.16)

FM
Une solution peut ainsi étre de travailler avec des billes de masse volumique plus importante pour
limiter le phénomene de fluidisation et réduire la taille des bulles. L’'augmentation de la hauteur
permet d’accroitre le temps de séjour des bulles dans la colonne (et donc I'efficacité) sans toutefois
détériorer la dépense énergétique ; la perte de charge étant majoritairement gouvernée par la hauteur
de liquide et le passage a travers la plaque perforée.
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3.3. Comparatif des méthodes alternatives

Si I'efficacité de filtration des nanoparticules ne pose pas de probléme particulier sous réserve d’un
média filtrant adapté aux caractéristiques de I’aérosol et aux conditions opératoires, la problématique
essentielle de cette opération de séparation réside dans la forte augmentation de la perte de charge
des médias fibreux au cours du colmatage de par la grande surface spécifique des nanoparticules ou
particules nanostructurées. Des solutions alternatives ont ainsi été explorées pour essayer de
s’affranchir des inconvénients liés au colmatage. Si aucune n’est, a I’'heure actuelle, satisfaisante et ne
peut remplacer les médias fibreux en termes d’efficacité notamment, elles présentent néanmoins un
avantage certain en termes de perte de charge en limitant le colmatage (Tableau 3.2). La liste n’est
bien entendu pas exhaustive et peut s’y ajouter I'électrofiltration dont le principe repose,
successivement, sur une ionisation des molécules d’air, une charge des particules en suspension (par
champ ou par diffusion selon leur taille), une dérive des particules chargées dans un champ électrique
et leur collecte a la surface d’'une électrode collectrice. Les performances d’un précipitateur
électrostatique sont fortement dépendantes tant du temps de séjour des particules dans le séparateur
que des propriétés des particules, notamment leur taille et leur résistivité. Ces précipitateurs
électrostatiques dont la perte de charge est limitée présentent néanmoins, comme les médias fibreux,
un minimum d’efficacité (MPPS) compris entre 0,1 et 1 um, selon les conditions opératoires
(Morawska et al., 2002 ; Byeon et al., 2006). En effet, la charge par champ étant prépondérant pour
les particules microniques et la charge par diffusion pour les nanoparticules, les particules de taille
intermédiaire possédent une mobilité limitée dans un champ électrique. Des électrofiltres humides
peuvent également étre mis en ceuvre pour la collecte des particules et permettent de surcroit
d’absorber certains gaz (SO, H,S, HCI, ...). 'ajout d’un fil de liquide tombant limite néanmoins la
température de fonctionnement des électrofiltres humides et nécessite la mise en place d’une autre
opération unitaire pour le traitement du liquide chargé en particules.

Tableau 3.2 : Comparatif des alternatives a la filtration par médias fibreux

Avantages Inconvénients

Tolérance aux hautes températures Encombrement

Fixe Possibilité d’optimisation des Performances initiales
performances (lit multicouche) Nécessité de décolmatage
Lits , Perte de charge et efficacité . - . .
] Arrosé Traitement du liquide nécessaire
granulaires constantes au cours du temps
Tolérance aux hautes températures Nettoyage des collecteurs
Circulant | perte de charge et efficacité Difficulté de mise en ceuvre

constantes au cours du temps

(circulation des collecteurs)

Electrofiltres

Perte de charge constante

Maintenance limitée

Encombrement

Co(t d’investissement

Risque d’explosion

Efficacité pour les nanoparticules

Laveurs

Perte de charge et efficacité
constantes au cours du temps

Perte de charge (colonne a bulles)
Traitement du liquide nécessaire
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3.4. Perspectives de recherche

Méme si les médias fibreux, de par leurs performances et une fiabilité éprouvée, restent plébiscités
pour I'immense majorité des applications, les potentialités d’autres types de séparateurs gaz/solide
ne sont pas a négliger. Les mousses, utilisées dans certains préleveurs individuels, pourraient faire
partie de ces candidats. Une collaboration, dans le cadre d’un projet ANR JCIC porté par I'Université
de Strasbourg, nous a récemment amené a étudier la perméabilité et I'efficacité de mousses en
mélamine. Si ces milieux sont extrémement poreux, de I'ordre de 99,5%, leur efficacité dans le
domaine diffusionnel n’est néanmoins pas négligeable. Grace a une perte de charge trés limitée, des
premiers essais, a confirmer dans le futur, montrent une figure de mérite équivalente voire supérieure
a celle d’un média fibreux moyenne efficacité pour des particules ultrafines. Outre cet aspect efficacité,
ce matériau présente I'avantage de posséder une capacité de stockage trés importante au vu de sa
porosité ce qui peut constituer un atout pour une utilisation comme étage de préfiltration (cf.
associations de filtres du chapitre 2). L’exploitation de ses propriétés de compressibilité, notamment
lors d’opérations de décolmatage, est un autre aspect qui mériterait des investigations.

Par ailleurs, une approche d’expérimentations numériques avec le module FoamGeo de GeoDict®,
similaire a celle menée et envisagée sur les médias fibreux, pourrait permettre de réaliser une
présélection des propriétés structurelles des mousses (porosité, taille des pores, diamétre des
« fibres ») sans passer par une étape expérimentale chronophage. Ces simulations pourraient
permettre d’aboutir, a moyen terme, au développement de corrélations pour la prédiction de
I'efficacité et de la perte de charge de mousses. En effet, s’il en existe quelques-uns dans la littérature
scientifique (Clark et al., 2009 ; Hellmann et al. 2015), ces modéles sont empiriques et validés

uniquement sur une structure particuliere de mousse.
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BILAN & PROJET DE RECHERCHE

Les activités développées au sein de I'équipe SAFE du LRGP depuis de nombreuses années s’inscrivent
dans une démarche de compréhension des mécanismes de collecte des aérosols avec en toile de fond
la sécurité des procédés, de I'environnement et des personnes. Depuis mon arrivée en 2009, le focus
a été mis sur la séparation des nano-aérosols dans une optique d’intensification des performances et
de la consommation énergétique. Les études portent entre autres sur la caractérisation des particules
nanostructurées, I'influence des caractéristiques du séparateur et de I'aérosol sur les performances
initiales de séparation, la modélisation de I’évolution de la perte de charge et de I'efficacité lors du
colmatage, ... Méme si les médias fibreux restent le procédé de dépoussiérage le plus usité dans le
monde industriel et pour la protection des personnes, des améliorations restent possibles tant sur leur
efficacité initiale, leur perte de charge que leur comportement en régime transitoire durant le
colmatage. Des études ont ainsi permis d’améliorer leur durée de vie par association en série de
couches de propriétés structurales variables et leur décolmatage par la mise en ceuvre de précoating
(these de Nassim KHIROUNI en collaboration avec I'INRS). En milieu industriel, les effluents gazeux
n’étant que tres rarement constitués uniquement de particules, des travaux ont également permis en
mettre en évidence l'influence de I'humidité de I’air sur la perte de charge des filtres (these de Quentin
RIBEYRE en collaboration avec I'IRSN). Pour pallier le colmatage non réversible des filtres par des
particules ultrafines, 'équipe a été amenée a étudier les performances d’autres types de séparateurs
comme les colonnes a bulles (thése de Maria-Cécilia CADAVID RODRIGUEZ en collaboration avec
I'INRS). Les travaux menés dans le cadre de la these de Loic WINGERT (en collaboration avec I'INRS)
ont également permis de travailler sur I'architecture de lits granulaires conventionnels et d’en
optimiser les performances, en termes d’efficacité par une structuration en lits multicouches, en
termes d’encombrement et de débits traités par la mise en place de manches et en termes de poids
par I'utilisation de billes expansées de tres faible masse volumique. En paralléle, les travaux de
doctorat de Guillemette THIEFFRY (dans le cadre du projet d’investissement d’avenir VALORCO) ont
montré la pertinence d’un arrosage en continu, par un liquide, des collecteurs d’un lit granulaire pour
fonctionner a dépense énergétique constante en éliminant en permanence les particules collectées a
la surface des collecteurs.

Si jusqu’a présent la majorité des projets menés et encadrés étaient tournés vers I'expérimental et le
développement de modeles, un virage progressif de mes activités vers le numérique a été amorcé et
devrait se poursuivre a court et moyen termes. Si la pratique demeure nécessaire et indispensable
pour valider et confirmer les données issues de simulations numériques, elle nécessite aussi beaucoup
plus de temps, de développement et de moyens humains, matériels et financiers. Ainsi, le recours aux
expérimentations numériques, impulsé par Nathalie BARDIN-MONNIER, pour la construction de bases
de données et le développement de modeles est une perspective majeure au sein de I’équipe. Disposer
de modeéles robustes pour I'efficacité et la perméabilité de médias fibreux est en effet indispensable
pour une meilleure prédiction des performances des filtres industriels mais également dans une
optique d’ingénierie inverse; c’est-a-dire la fabrication de filtres aux propriétés structurales
(diametres des fibres, compacité, épaisseur) adaptées a I'application visée. Le doctorat d’Elise
CABASET, débuté en novembre 2023, s’inscrit dans cette volonté de concilier davantage les aspects
expérimentaux et numériques et est une premiere étape d’un travail de longue haleine destiné a une
meilleure compréhension et modélisation des propriétés importantes d’un média fibreux, que sont sa
perméabilité et son efficacité de collecte. Le recours a la simulation peut aussi permettre de mieux
appréhender la complexité structurale d’'un média fibreux et en particulier I'impact de la polydispersité
des fibres et des hétérogénéités locales, paramétres davantage subis que maitrisés dans les procédés
industriels de fabrication de fibres synthétiques ou de fibres de verre. Couplée a une validation
expérimentale, cette approche numérique est également envisagée a tres court terme pour tester la
pertinence d’autres structures poreuses, telles que des mousses et des médias tissés/tricotés, pour la
filtration des aérosols.
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Bilan & Projet de recherche

A plus long terme, les perspectives en filtration, ou plus généralement en séparation des aérosols, sont
nombreuses et devraient indéniablement s’orienter vers la recherche de solutions technologiques a
bas colt énergétique et faible impact environnemental tant pour les applications de filtration
industrielle que de protection individuelle. Dans cette optique, des recherches sur I'utilisation de fibres
végétales ou biosourcées seront nécessaires pour réduire le diamétre de ces fibres, parametre
gouvernant I'efficacité et la perte de charge d’un milieu fibreux, mais également et surtout leur co(t
de production. L'épisode COVID a bien montré que malgré une volonté (ou une communication)
politique de fabriquer des masques chirurgicaux en France, les acheteurs privés comme publics ont
continué a s’approvisionner en Asie pour des raisons de colt, avec pour conséquence, la fermeture
progressive de nombreuses lignes de production ouvertes spécifiquement suite a la pénurie initiale de
masques sur le territoire francais. Ainsi la fabrication de médias a base de fibres biosourcées risque de
se heurter a la méme problématique commerciale et budgétaire, sauf a produire a co(t équivalent des
fibres végétales ou biosourcées de taille similaire aux fibres actuelles. La faisabilité du développement
de tels médias fibreux dépendra également de leurs propriétés mécaniques et notamment, selon
I"application visée, leur capacité a étre plissés ou mis en forme.

Par ailleurs, les nanofibres offrent également un champ de recherche étendu. De plus en plus de
médias fibreux présentent un revétement de nanofibres et ce malgré un certain risque sanitaire et
d’acceptabilité sociétale de ce type de nano-objets. En effet, en plus d’offrir de meilleures efficacités
de collecte, la vitesse du fluide est non nulle a la surface de nanofibres ce qui entraine une moindre
résistance a I’écoulement. Un média constitué de I'enchevétrement de nanofibres présente donc un
meilleur facteur de qualité, la diminution du diameétre des fibres promouvant davantage I'efficacité
gue la perte de charge. Cette complexité supplémentaire dans la description des phénomeénes dans
une structure fibreuse tridimensionnelle n’est encore que peu prise en compte dans les modeéles
prédictifs de perméabilité et d’efficacité d’'un média fibreux et ouvre des perspectives de recherche
intéressantes.

Un effluent gazeux industriel ou I’air d’une ambiance de travail n’est que trés rarement constitué d’une
seule substance polluante ou d’intérét mais présente souvent a la fois des particules et des gaz
toxiques pour I'homme et I'environnement. Des systemes intégrés existent d’ores et déja pour le
traitement de I'air intérieur et consistent en I'association en série de filtres a particules et a charbon
actif. Méme si le traitement séquentiel des pollutions a montré toute sa pertinence et son efficacité,
le développement d’approches couplées, pourraient s’avérer intéressantes pour diminuer les co(ts et
I’encombrement. Selon les applications industrielles et la nature des particules et des substances
chimiques, des couplages filtration/adsorption par la mise en ceuvre de lits d’adsorbants circulants ou
filtration/absorption de lits granulaires arrosés permettraient de traiter simultanément les pollutions
gazeuse et particulaire. Un travail important de pilotage et d’intensification de ce type de séparateurs
serait néanmoins nécessaire tant en termes de transport et de régénération des collecteurs que de
limitation des passages préférentiels.
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Annexe A : Curriculum vitae détaillé

Augustin CHARVET
Né le 3 a6ut 1982 a Bourg-en-Bresse (01)

Maitre de Conférence a I’Université de Lorraine depuis septembre 2009

IUT Nancy Brabois Laboratoire Réactions et Génie des Procédés
Dpt Génie Chimique - Génie des Procédés Equipe Sécurité Aérosol Filtration Explosion
Rue du Doyen Urion - CS90137 - Le Montet 1 rue Grandville - BP 20451

54601 Villers-les-Nancy Cedex 54001 Nancy

2004 — 2005 Master Recherche, Mention « Eco-techniques »

Option « Procédés et biotechnologies de I'environnement
Université de Savoie

2005 — 2008 These de Doctorat en Génie des Procédés, soutenue le 13 Novembre 2008

« Filtration d’aérosols liquides par un média fibreux en position horizontale »
Directeur de these : Pr. Yves GONTHIER (LOCIE)

Université de Savoie

2008 — 2009 Attaché Temporaire d’Enseignement et de Recherche (192h TD)
PAGORA et Laboratoire Génie des Procédés Papetiers (LGP2)
Grenoble INP

A.1  Activités pédagogiques

Depuis mon arrivée au département Génie Chimique - Génie des Procédés de I'lUT Nancy-Brabois, j'ai
eu l'opportunité de prendre la responsabilité des projets tutorés et de différentes unités
d’enseignement (Opérations Solide / Fluide Environnement, TP Mécanique des fluides et Techniques
Séparatives) ainsi que de participer a des modules divers et variés. Ces enseignements se répartissent,
en moyenne, de la fagon suivante : 15h CM / 90h TD / 150h TP par an. A ces heures de présentiel,
s'ajoute le référentiel pour les différentes responsabilités (direction des études, missions
partenariales, projet). Le volume horaire, les effectifs et la nature de ces enseignements sont détaillés
dans le tableau ci-dessous. Appartenir a une équipe pédagogique nécessite également une implication
dans les taches collectives telles que la participation a des forums a destination des lycéens,
I’organisation de Journées Portes Ouvertes, le suivi des étudiants en stage et en apprentissage, ...

En parallele, j'ai pris la responsabilité du montage d’une Licence Professionnelle Traitement des
Effluents Gazeux. Cette licence accréditée pour la rentrée 2014 n’a malheureusement pu ouvrir faute
de candidatures suffisantes (pour les rentrées 2014 et 2015). Cependant, la mise en place du Bachelor
Universitaire de Technologie a la rentrée 2021, permet d’inclure une partie des enseignements prévus
et construits initialement pour cette LP dans un des parcours du BUT GCGP. Cette construction du
programme pédagogique du Bachelor Universitaire de Technologie demande néanmoins un
investissement important de la part des enseignants de I'équipe pédagogique. Le passage a une
approche par compétences et I'accentuation de la pédagogie par projet nécessitent également une
grande adaptabilité.
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2009-23
2009-23
2019-23
2009-12
2009-23
2009-23
2010-12
2009-18
2009-23
2009-23
2009-23
2018-23
2019-23
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Niveau  Diplome Intitulé Nature Effectifs Volume horaire annuel
Meécanique des fluides * TD/TP 36h TD ; 56h TP
DUT GCGP Informatique / Bureautique TP ~70-80 en CM  12h TP
L1 (BUT GCGP Bilan — Initiation aux OU * TD ~25enTD 20h
depuis sept. 21) Qualité - Environnement TD/TP =12enTP 8h TD ; 12h TP
Opérations solide/fluide * CM/TD/TP 14h CM ; 24h TD ; 24h TP
L2 Techniques Séparatives * TD/TP 14h TD ; 44 & 64h TP
L2 Chimie Analytique TP ~20en TD 32h TP
DUT GCGP
L2 Transfert de maticre TD ~12en TP 16h TD
L2 Sécurité des Procédés * TD 12h TD
L1/L2 DUT GCGP Projets tutorés Projet 2 a 3 groupes de 3-4 étudiants par an
L2 DUT GCGP Stage Stage 2 a 4 visites de stages et/ou apprentis par an
L3 LP AICP** Mécanique des fluides TP ~12en TP 12h TP
M1 ENSIC Option Aérosols et Sécurité * CM ~10-20 2h CM

* ’ensemble des CM et une partie importante des TD entre avril 2020 et juillet 2021 ont été donnés en distanciel

** Automatisation, Instrumentation et Conduite des Procédés

Responsabilités administratives locales

=  Membre élu du collége "Autres enseignants-chercheurs" (MdC, ATER ...) au Conseil de
I'Institut de I'lUT Nancy-Brabois de 2013 a 2017

=  Membre de la commission de choix de I'lUT Nancy-Brabois de 2013 a 2021

=  Membre du jury de diplome de I'lUT Nancy-Brabois depuis 2019

=  Membre de la commission d’admission DUT (puis BUT) depuis 2020

Responsabilités pédagogiques

* Co-responsable des stages de 2°™ année au sein du département Génie Chimique — Génie
des Procédés de I'lUT Nancy Brabois depuis 2018

* Directeur des études 2™ année au sein du département Génie Chimique — Génie des
Procédés de I'lUT Nancy-Brabois depuis septembre 2019

A.2 Activités de recherche

L’équipe de recherche SAFE (Sécurité, Aérosols, Filtration, Explosion) du LRGP (Laboratoire Réactions
et Génie des Procédés, UMR7274) dans laquelle jai été intégré en septembre 2009, compte
actuellement 8 enseignants chercheurs répartis sur trois grandes thématiques scientifiques: la
sécurité des procédés et les explosions de poussiéeres ; I'adsorption ; la filtration des aérosols.

Mes activités de recherche, axées sur les procédés de séparation gaz/solide (de taille nanométrique a
micronique), s’articulent autour de I'optimisation des procédés de filtration industrielle, I'étude et
I’optimisation de procédés alternatifs (laveurs, lits granulaires), et plus globalement la compréhension
des mécanismes de collecte des aérosols avec en toile de fond la sécurité des procédés, de
I’environnement et des personnes. Le développement et I'optimisation de techniques séparatives
nécessite une maitrise des outils de métrologie des aérosols. Des études ponctuelles consistent ainsi

en du développement méthodologique ou métrologique de facon a parfaitement caractériser les
aérosols (solides, liquides, biphasiques).
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Implication contractuelle

*  Projet ATENA (Amélioration du traitement des Emissions de Nanoparticules)

Durée : 36 mois (2011-14)

Financement ADEME dans le cadre de I'appel a projets CORTEA

Coordinateur du projet, responsable d’une des 3 taches et de la gestion financiere

Porteur : LRGP / Partenaire : INRS

Personnels impliqués : 4 enseignants chercheurs, 1 assistant ingénieur et 1 doctorant pour le
LRGP ; 3 responsables d’études, 1 technicien et 2 doctorants pour I'INRS

Montant du projet : 829 k€ (dont financement ADEME : 187 k€)

=  Projet « Caractérisation des aérosols nanostructurés »

Durée : 12 mois (2013)

Financement Région Lorraine

Porteur du projet

Personnels impliqués : 2 enseignants chercheurs du LRGP

Montant du projet : 38 k€ (dont financement Région Lorraine : 19 k€)

=  Projet VALORCO (VALOrisation et Réduction des émissions de CO2 en industrie)

Durée : 4 ans (2013-2017)

Financement ADEME dans le cadre des Projets d’Investissement d’Avenir (PIA)

Participation au Lot 1 dédié a la filtration des gaz de hauts fourneaux

Partenaires industriels : ARCELOR MITTAL (porteur), Air Liquide, IFPEN, Linde, ...

Partenaires académiques : LRGP, Institut de Chimie de Clermont-Ferrand, Institut Jean Lamour,
Université Claude Bernard Lyon 1, ...

Montant du projet : 7 900 k€ (part LRGP : 2 300 k€)

=  Projet CASHMERES (Combustion Aerosols: Safety, Health, Metrology and REquired
Separation processes)

Durée : 1 an (2015-2016)

Financement Région Lorraine

Coordinateur d’une des 4 taches

Personnels impliqués : 3 enseignants chercheurs du LRGP

Montant du projet : 70 k€ (dont financement Région Lorraine : 35 k€)

=  Projet ASTARTE (Advanced Solution for TAR TrEatment)

Durée : 36 mois (2016-2019)

Programme ANR LabCom (avec Leroux et Lotz Technologies)

Responsable d’une tache et membre du comité de pilotage

Personnels impliqués : 4 enseignants chercheurs, 1 chargé de recherche, 1 ingénieur d’études,
1 technicien (12 mois) et 1 ingénieur sur contrat (12 mois) pour le LRGP ; 4 ingénieurs R&D pour
Leroux et Lotz Technologies

Montant de I'aide ANR : 300 k€

=  Projet MOTUS (Masques : Optimisation des Textiles Utilisés contre le SARS)

Durée : 12 mois (Septembre 2020-Aout 2021)

Appel a Projets Résilience (ANR-Région Grand-Est)

Partenaires : LPMT (Laboratoire de Physique et Mécanique Textiles), LRGP (Laboratoire
Réactions et Génie des Procédés), LGRE (Laboratoire Gestion des Risques et Environnement),
CETELOR (Centre d’Essais Textiles Lorrains)

Co-responsable de la tache dédiée a la filtration

Personnels impliqués : 3 enseignants chercheurs et 1 assistant ingénieur sur contrat (7 mois)
pour le LRGP ; 4 enseignants chercheurs et 1 ingénieur pour le LPMT ; 2 enseignants chercheurs
pour le LGRE ; 3 ingénieurs pour le CETELOR

Montant de l'aide : 150 k€
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=  Projet ReUse sur la réutilisation des masques chirurgicaux

Entre mars 2020 et décembre 2021

Collaboration entre des médecins (CHRU Grenoble, Nancy, Tours, Nantes), des instituts de
recherches (INRS, IRSN, CEA, INSERM), des chercheurs (Université de Lorraine, IMT Atlantique,
IRCELYON, Mines de Saint-Etienne, ...) et des industriels (2B-Innov, Air Liquide, IONISOS ...)
Aucun flux financier mais du partage de résultats entre les partenaires

=  Projet RESI-OptiPI (Résilience Est Synergie Innovation - Optimisation des Protections
Individuelles)

Durée : 18 mois (Septembre 2020-Février 2022)

Appel a Projets Résilience (ANR-Région Grand-Est)

Partenaires : CHRU Nancy, LRGP (Laboratoire Réactions et Génie des Procédés), CETELOR
(Centre d’Essais Textiles Lorrains), BioSerenity

Coordination de la tache liée aux efficacités des masques

Personnels impliqués : 3 enseignants chercheurs et 1 assistant ingénieur sur contrat (5 mois)
pour le LRGP ; 3 médecins du CHRU Nancy ; 3 ingénieurs pour le CETELOR

Montant de I'aide : 150 k€

=  Projet LIFE (Lithium For Europe)

Durée : 18 mois (Avril 2021-Septembre 2022), prolongation jusqu’en mars 2023

Appel a projets collaboratifs de R&D et d’innovation (Région Grand-Est)

Partenaires : GEOLITH, TRONOX France SAS, Institut Charles Sadron, LRGP, L2n (Laboratoire
Lumiere, nanomatériaux et nanotechnologies)

Co-responsable d’une tache

Personnels impliqués : 2 cadres de direction, 2 ingénieurs, 1 technicien pour GEOLITH ; 2
ingénieurs pour TRONOX ; 2 enseignants chercheurs et 2 post-doctorants (12 mois) pour
I'institut Charles Sadron ; 3 enseignants chercheurs et 1 ingénieur sur contrat (13 mois) pour le
LRGP ; 2 enseignants chercheurs et 1 ingénieur sur contrat (18 mois) pour le laboratoire L2n
Montant du projet : 1 220 k€ (dont financement Région Lorraine : 400 k€)

Projet ESSENTIAL (ElaStic Stationary phase for the developmENt of original filtration /

recovery systems of metAlLlic ions)

Durée : 36 mois (2023-2026)

Appel a Projets ANR JCJC

Partenaires : IPHC (porteur) et Institut Charles Sadron

Co-responsable de la tache dédiée a la simulation des écoulements dans des mousses
Personnels impliqués : 1 enseignant-chercheur, 1 ingénieur et 1 doctorant pour I'lPHC; 1
enseignant-chercheur et 2 ingénieurs pour I'lICS ; 3 enseignants chercheurs pour le LRGP ;
Montant de l'aide : 256 k€

Contrats industriels bilatéraux

De 'ordre de 2-3 par an pour un montant moyen de 5-10 k€
Liste non exhaustive des partenaires : General Electric, CRITT Techniques Jet Fluide et Usinage
de Bar-le-Duc, Markem Imaje, HAFFNER Energy, Camfil, NBC-Sys, CETELOR, Meltblo France ...
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Encadrement doctoral

=  Maria-Cécilia CADAVID RODRIGUEZ (Novembre 2011 — Mars 2015)

These financée et en collaboration avec I'INRS (Institut National de Recherche et de Sécurité)
Les laveurs : alternative aux médias fibreux pour le traitement des nanoparticules issues des
fumées de métallisation ?

Thése soutenue le 10 mars 2015

Nombre de publications : 1 (ACLO7)

Taux d’encadrement : 50 %

Co-encadrant : Pr. THOMAS Dominique (50%), LRGP

Devenir : cheffe de projet, Honeywell deao(t 2014 a juillet 2019 ; ingénieure Qualité, Produit,
Process, INFIPLAST depuis juillet 2019

= Quentin RIBEYRE (Octobre 2011 - Juin 2015)

Bourse MESR en collaboration avec I'IRSN (Institut de Radioprotection et de Sureté Nucléaire)
Influence de 'humidité de I’air sur la perte de charge d’un dépdt nanostructuré

Thése soutenue le 9 juin 2015

Nombre de publications : 2 (ACLO8 & ACL12)

Taux d’encadrement : 33%

Co-encadrants : Pr. THOMAS Dominique & Pr. VALLIERES Cécile (33%), LRGP

Devenir :c hef de laboratoire GranuTools de septembre 2017 a mars 2019 ; chef de produits
Hydac Technology Corporation d’avril 2019 a avril 2020 ; ingénieur Développement Logiciel
Ypso-Facto d’avril 2020 a décembre 2021 ; responsable opérations Perf HSE Bureau Véritas
Group depuis décembre 2021

= Loic WINGERT (Octobre 2013 — Mars 2017)

These financée et en collaboration avec I'INRS (Institut National de Recherche et de Sécurité)
Performance d’un lit granulaire vis-a-vis d’aérosols ultrafins

Thése soutenue le ler mars 2017

Nombre de publications : 3 (ACL11, ACL13 & ACL16)

Taux d’encadrement : 33%

Co-encadrants : Pr. THOMAS Dominique & Dr. BARDIN-MONNIER Nathalie (33%), LRGP
Devenir : chercheur postdoctoral, ETS (Montréal, Canada) de mars 2017 a septembre 2018 ;
professionnel scientifique IRSST (Montréal, Canada) depuis octobre 2018

=  Guillemette THIEFFRY (Février 2014 — Décembre 2018)

Thése financée par I’ADEME dans le cadre d’un PIA en collaboration avec ARCELOR MITTAL
Performances de filtration d’aérosols solides par un lit granulaire arrosé

Thése soutenue le 19/12/2018

Nombre de publications : 1 (ACL14)

Taux d’encadrement : 33%

Co-encadrants : Pr. THOMAS Dominique & Dr. BARDIN-MONNIER Nathalie (33%), LRGP
Devenir : retraite spirituelle en monastére depuis janvier 2019

= Nassim KHIROUNI (Octobre 2018 — Décembre 2021)

These financée et en collaboration avec I'INRS (Institut National de Recherche et de Sécurité)
Etude de la régénération par jet-pulsé des cartouches filtrantes colmatées par des particules
ultrafines métalliques

Theése soutenue le 26/11/2021

Nombre de publications : 3 (ACL18, ACL19 & ACL20)

Taux d’encadrement : 50%

Co-encadrants : Pr. THOMAS Dominique (50%), LRGP

Devenir : Post-doctorat au LRGP en collaboration avec Air Liquide depuis mai 2022

»  Elise CABASET (Novembre 2022 - ...)

Contrat doctoral MESRI

Influence de la structure géométrique des médias - Approches numériques et expérimentales
Taux d’encadrement : 33%

Co-encadrants : Pr. THOMAS Dominique & Dr. BARDIN-MONNIER Nathalie (33%), LRGP
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Activité de reviewing

En moyenne de 2 a 3 reviews par an pour des journaux internationaux (Current Nanoscience, Chemical
Engineering Science, Journal of Aerosol Science, Powder Technology, Journal of Hazardous Materials,
Aerosol and Air Quality Research ...).

Membre de sociétés savantes

SF?P (Société Francaise de Séparation Fluide-Particule) et ASFERA (Association Francaise d’Etudes et
de Recherches sur les Aérosols)

Participation a des comités de sélection

Au cours de I'année 2020, j'ai été amené a participer a deux comités de sélection de maitre de
conférences avec un profil recherche orienté sur la caractérisation et la filtration des aérosols.

= Campagne 2020 : Maitre de conférences (CNU62) a I'Université Paris-Est Créteil Val de
Marne ; Composante IUT Créteil-Vitry / Laboratoire CERTES

=  Campagne 2020 : Maitre de conférences (CNU62) a I’'Université de Savoir Mont Blanc;
Composante Polytech Annecy-Chambéry / Laboratoire LOCIE
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Type de production OS ACL ACTI ACTN AFF SEM VUL
Nombre 2 25 34 26 16 2 5
OS : Ouvrages scientifiques ACL : Articles dans des revues internationales avec comité de lecture

ACTI et ACTN : Communications avec actes dans un congres international et national

AFF : Communications par affiche SEM : Séminaires VUL : Articles de vulgarisation scientifique

OS : Ouvrages scientifiques (ou chapitres de ces ouvrages).

[0S01] Thomas D., Charvet A., Bardin-Monnier N., Appert-Collin J-C., Aerosol Filtration, 224 pages, 2016, ISTE
Press — Elsevier

[0S02] Thomas D., Charvet A., Bardin-Monnier N., Appert-Collin J-C., La filtration des aérosols, 215 pages,
2017, ISTE Editions

ACL : Articles dans des revues internationales ou nationales avec comité de lecture

[ACLO1] Charvet A., Gonthier Y., Bernis A., Gonze E., Filtration of liquid aerosols with a horizontal fibrous filter,
Chemical Engineering Research and Design, vol. 86 (6), 569-576, 2008.

[ACLO2] Boichot R., Charvet A., Goldin T., Bernis A., Treatment of submicron particles by an electrostatic
agglomerator - Experimental study and modelling of re-entrainment in DC negative voltage, Journal of
Electrostatics, vol. 67, 574-582, 2009.

[ACLO3] Charvet A., Gonthier Y., Bernis A., Gonze E., Experimental and modelled efficiencies during the filtration
of a liquid aerosol with a fibrous medium, Chemical Engineering Science, vol. 65 (5), 1875-1886, 2010.

[ACLO4] Charvet A., Rolland du Roscoat S., Peralba M., Bloch J-F., Gonthier Y., Contribution of synchrotron X-ray
holotomography to the understanding of liquid distribution in a medium during liquid aerosol filtration, Chemical
Engineering Science, vol. 66 (4), 624-631, 2011.

[ACLO5] Charvet A., Bardin-Monnier N., Thomas D., Can bubble columns be an alternative to fibrous filters for
nanoparticles collection?, Journal of Hazardous Materials, vol. 195, 432-439, 2011.

[ACLO6] Bémer D., Subra I., Morele Y., Charvet A., Thomas D., Experimental study of granular bed filtration of
ultrafine particles emitted by a thermal spraying process, Journal of Aerosol Science, vol. 63, 25-37, 2013.

[ACLO7] Cadavid Rodriguez M.C., Charvet A., Bémer D., Thomas D., Optimization of bubble column performance
for nanoparticle collection, Journal of Hazardous Materials, vol. 271, 24-32, 2014.

[ACLO8] Ribeyre Q., Grevillot G., Charvet A., Vallieres C., Thomas D., Modelling of water adsorption —
condensation isotherms on beds of nanoparticles, Chemical Engineering Science, vol. 113, 1-10, 2014.

[ACLO9] Charvet A., Bau S., Paez Coy N.-E., Bémer D., Thomas D., Characterizing the effective density and primary
particle diameter of airborne nanoparticles produced by spark discharge using mobility and mass measurements
(tandem DMA/APM), Journal of Nanoparticle Research, vol. 16:2418, 2014.

[ACL10] Charvet A., Bau S., Bémer D., Thomas D., On the Importance of Density in ELPI Data Post-Treatment,
Aerosol Science and Technology, vol. 49, 1263-1270, 2015.

[ACL11] Charvet A., Wingert L., Bardin-Monnier N., Pacault S., Godoy C., Ribeyre Q., Thomas D., Visualization of
airborne nanoparticle deposits onto spherical collectors, Separation and Purification Technology, vol. 172, 119-
129, 2017.
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[ACL12] Ribeyre Q., Charvet A., Valliéres C., Thomas D., Impact of relative humidity on a nanostructured filter
cake — Experimental and modelling approaches, Chemical Engineering Science, vol. 161, 109-116, 2017.

[ACL13] Wingert L., Bardin-Monnier N., Charvet A., Bémer D., Thomas D., Modeling of the deep granular bed
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