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ASFERA
Association Frangaise d'Etudes et de Recherches sur les Aérosols

LPATC - UFR Sciences, Université Paris XII, 94010 Créteil.
Tel : 0145171362 Fax : 0145171361

Le Président

Ce n’est pas sans émotion que je rédige cet éditorial qui sera mon dernier. En
effet, ne souhaitant pas ressembler a ces vieillards politiciens qui s’accrochent & leurs
prébendes comme la moule & son rocher, j’ai estimé qu’il devenait temps que je quitte mes
fonctions de Président de I’ASFERA. Une nouvelle équipe prendra les rénes a partir du 15

septembre 2000.

Je tiens & dire que, pour moi, la présidence du COFERA puis de I’ASFERA
restera |’un des grands souvenirs d’une carriere déja bien longue. J’ai une pensée pour les
initiateurs de cette aventure, les Drs MADELAINE et MARTIN. Et je remercie trés
chaleureusement toutes celles et tous ceux qui, au fil des ans, en présentant des
communications, en assistant 4 nos congres, ont permis a I’ASFERA de s’affirmer sur le plan

national et international.

Comme chaque année, deux conférences plénieres ont €té données. Madame
Dominique DERANGERE, dans un exposé de trés haute tenue, nous a parlé des risques causés
par les biocontaminants dans !’habitat. Quant 2 Monsieur REBOURS, il a tenté de nous initier
aux problémes des réseaux de surveillance de la pollution atmosphérique. Qu’ils soient
remerciés de ’effort qu’ils ont bien voulu faire pour nous. Merci également aux conférenciers
qui ont rédigé leur intervention. Ils nous permettent de publier ces actes du CFA 99 (le

quinziéme) qui constituent la vitrine de ’ASFERA.

En septembre 1999, a Prague, j’al présidé le bureau de I’European Aerosol
Assembly, avec la chance d’avoir Denis BOULAUD a mes cdtés. Nous avons fait admettre une
nouvelle société, la HAS, Hungarian Aerosol Society présidée par le Professeur Ermo

MESZAROS, Membre de I’ Académie des Sciences de Hongrie.

Les résumés de notre CFA 98 viennent d’étre publiés par le Journal of Aerosol
Science (Vol.31, n°l, pp. 137-150-2000). Cette revue internationale nous a méme fait le plaisir
d’imprimer le programme de nos journées en Frangais! Quant aux résumés frangais, ils ont été
publiés intégralement par la Revue Pollution Atmosphérique (n°161, pp. 31-55, 1999) qui a fait

un magnifique travail de présentation (24 pages !). Que ces deux publications renommeées, qui
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contribuent au prestige national et international de I’ASFERA, soient remerciées trés

chaleureusement.

Cette année, notre secrétaire Générale Evelyne GEHIN nous a honteusement
abandonnés pour cause de génération d’un aérosol unidispersé de forme bébéoide. Ainsi est née
une petite Lise dont je suis heureux de saluer la naissance, en espérant qu’elle nous rendra

bientot sa Maman en bon état de marche.

Un petit étre arrive, tandis que part un grand ami de I’ASFERA. Le Professeur
Kvetoslav SPURNY est décédé le 3 novembre 1999, suite & un accident de voiture. Nous ne
verrons plus sa silhouette mince et élégante, et cela me peine énormément. Je lui dédie ces
actes, en rappelant briévement sa carriére. D’abord Chercheur en Chimie de I’Environnement
a PRAGUE de 1952 a 1956, il soutenait sa Thése de Doctorat en 1952 & 1'Université de
Prague puis il devenait Directeur du Département de Science des Aérosols & I’Académie des
Sciences de Tchécoslovaquie & Prague. Il passait une année & BOULDER en | 966, et en 1969,
une autre année au C.E.A. Fontenay aux Roses (M. J. PRADEL, Pr. J. BRICARD).

Apres les sinistres événements de son pays, déclaré Ennemi du Peuple (1) et
personnage de conviction trés fortement antisocialiste (1), K. SPURNY profitait d’'un voyage en
Italie avec son épouse pour passer & 1'Ouest. Ainsi, de 1972 & 1988 il était Chef du
Département de Chimie des Aérosols au Fraunhofer Institute Jor Environmental Chemistry and
Ecotoxicology en Allemagne Fédérale. Il prenait sa retraite en 1988, mais contribuait, par ses
livres et ses interventions dans les congrés du monde entier & oeuvrer pour la Science des
Aérosols. Les travaux du Pr. SPURNY ont beaucoup porté sur la caractérisation des fibres
dans l'air, captées par des filtres "nuclepore” et détectées par microscopie électronique.
étair également un spécialiste reconnu de la composition chimique de I'aérosol atmosphérique.
Ayant regu, en 1969, le prix Américain (AAAR) David SINCLAIR, il a publié plus de 150
articles scientifiques et six livres. Denis BOULAUD et moi méme avons, du reste, a sa
demande, eu ['honneur d’écrire un chapitre de son dernier ouvrage «Advances in Aerosol
Filtration» (LEWIS, 1999). En aout - septembre 1999, nous avions eu le plaisir de le
rencontrer a ['Académie des Sciences de Vienne owu, & [linvitation du Professeur O.
PREINING, nous participions au Symposium sur |'Histoire de la Science des Aérosols. Et dans
la foulée, il érait présent a I'EAC 99 (European Aerosol Conference) dans sa ville de Prague
dont il avait la joie de savourer la liberté enfin retrouvée. Kvetosiav SPURNY était un grand
ami de la France, et il nous a fait ['honneur de participer (en Jrangais) a beaucoup de nos
congreés. Il nous manquera beaucoup. En hommage, on trouvera, dans ces actes, le résumé de

la conférence qu'il projetait de nous faire au CFA4 99.




A‘ Une autre triste nouvelle vient de m'arriver. Un coup de téléphone de sa fille
m'apprend que Madame BRICARD est décédée hier en ce samedi 15 Janvier2000 a 14h. Elle a
eu une grande importance dans la vie du Professeur Jean BRICARD qui, je le rappelle aux
plus jeunes d’entre nous, est le Pére de la Science des Aérosols frangaise. En particulier, elle
fit preuve d'un dévouement admirable durant les derniers mois de la vie de Monsieur
BRICARD. C'était une grande dame a qui il convenait de rendre un affectueux et respectueux

hommage.

Mais, comme il se doit, la vie continue et nous apporte aussi ses joies. En
particulier, de voir que la Science des Aérosols frangaise peut compter sur des jeunes
chercheurs de talent. Comme chaque année, notre CFA 99 leur a permis de nous montrer la

qualité de leurs travaux.

Je remercie le bureau de I’ASFERA qui m’a aidé a établir le programme de ce
congrés et m’a si fidélement soutenu durant toutes ces années. Avec une pensée particuliére a
Lidia Martin, véritable cheville ouvriére de I’ASFERA et de ses CFA. On lui doit I’édition des
résumés, celle de ces actes. Avec son talent, sa gentillesse et son dévouement, elle m’a
énormément apporté, et I’ASFERA lui doit beaucoup.

Je n’oublierai pas les jeunes Etudiants et Etudiantes de mon DESS Science des
Aérosols; génie de I’Aérocontamination qui avec beaucoup de gentillesse et d’efficacité, ont

assuré ’accueil de nos congressistes.

L’European Aerosol Conference est organisée, du 3 au 8 Septembre 2000 par
nos amis de The Aerosol Society (admirez la modestie anglaise!). J’espére qu’il y aura

beaucoup de communications frangaises.

Et en guise de ... testament, j’espére que I’ASFERA s’ouvrira de plus en plus
vers le monde industriel, et que, de plus en plus, elle deviendra, par ses CFA, le point de
rencontre de tous ceux qui, Biologistes, Chimistes, Médecins, Pharmaciens, Physiciens,
contribuent aux progrés de la Science des Aérosols en France.

Donc, le 15 septembre 2000, en ce début du 21° siécle, une nouvelle équipe
prendra en main les destinées de ’ASFERA. Je suis str qu’elle continuera a la hisser vers les

sommets. De tout cceur, je lui souhaite bonne chance et, comme on dit a Brest ... BON VENT.

Professeur André RENOUX
P;;’,sident de 'European Aerosol Assembly




En Hommage au Professeur K.R. SPURNY
(1924 - 1999)

TAILLE,NATURE CHIMIQUE ET TOXICITE DES AEROSOLS
ATMOSPHERIQUES

CHEMISTRY AND TOXICITY OF SIZE SELECTED ATMOSPHERIC
AEROSOLS

Kvetoslav R. Spurny

Aerosol Chemist,Eichenweg 6,D-57392 Schmallenberg,Germany
The physical,chemical and toxic characteristics of the atmo-
apheric anthropogenic aerosols(AAA)have changed considerably
in the highly industrialized countries since about the 1980s
The since the 1970s existing PM-10 standard for the measure-
ment of the concentration of airborne particulate matter,in-
dicating the mass of particles with the aerodynamic diameter
less than 10 pm,is for this reason an anachronism.
Particle size resolved composition of the AAA is a complex
parameter of choice,which only can satisfactory characterize
the toxic and health harmful potential of the particulate
air pollutants.This complex parameter has to be obtained by
near-real-time and on-line continuous monitoring.
The meassurement and analysis strategies for the evaluation
of the AAA have to be make much account of particle size di-
stribution and chemistry,which can cause health problems for
the general population,children,elderly and vulnerable per-
sons.
Three parameters of basic importance should be considered:
Physical chracterization(mass concentration of PM-2.5 and
PM-1.0,and particle number concentration of PM-0.1 ).
Chemical characterization(chemical composition of these three

fractions)and biological charagterization(toxicity,mutageni-
city,etc.). 3



CONFERENCE EUROPEENNE SUR LES AEROSOLS

Prague 6-10 septembre 1999

Christelle HUET
LARAAH - Faculté des Sciences de BREST

En septembre dernier, j'ai participé a la conférence européenne sur les aérosols. Je
tiens a remercier vivement les membres de 'ASFERA pour la bourse qu'ils m'ont offerte afin
de financer ma participation a ce congrés. Jai ainsi pu présenter une partie des travaux de
recherche que j'ai réalisés dans le cadre de ma thése au Laboratoire de Recherches Appliquées
Atmosphére-Hydrosphére de ['Université de Bretagne Occidentale sous la direction du

Professeur Tymen.

Figure 1: Vue du pont Charles.

Le congrés s'est donc déroulé du 6 au 10 septembre 1999 a I'Institut d'Agriculture de
Prague en République Tcheque. Chaque matinée et chaque apres-midi débutaient par une
conférence pléniere sur un théme a chaque fois différent et d'actualité: 1'aérosol
atmosphérique, les nanoparticules... Ensuite 4 sessions avaient lieu en paralléle. Les exposés
ont couvert l'ensemble des thémes de la Science des Aérosols, en particulier de nombreuses
communications portalent sur l'aérosol atmosphérique et l'instrumentation. Au total, 452
contributions provenant de 34 pays (Europe, Asie, Etats Unis) ont été présentées. De

nombreux chercheurs de renommee internationale étaient présents et j'ai eu la chance d'en

rencontrer quelques uns.
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Ma présentation orale s'est déroulée le jeudi aprés-midi dans la session "Health
Effects" qui comportait 6 communications. Mon exposé portait sur I'étude des caractéristiques
physiques des dérivés & vie courte du Radon-222 en atmosphére domestique et plus
précisément sur les résultats obtenus lors d'une comparaison entre la modélisation et

I'expérimentation. Ce type d'étude s'inscrit dans le but de fournir des données d'entrée réalistes -

pour les modeles dosimétriques. Mon exposé s'intégrait tout a fait dans le cadre de la session
puisqu'elle était précédée de trois communications portant sur le dépdt des aérosols dans les
voies respiratoires.

Dans le cadre du congrés, deux manifestations culturelles ont été organisées. Tout
d'abord, le mardi soir, nous avons pu assister a un concert piano-violoncelle donné par les
épouses des Professeur Wagner et Marijnissen. Enfin le jeudi soir, nous avons été conviés sur
I'lle de Zoffin au diner de gala.

J'ai également profité de mon séjour dans cette ville magnifique pour faire un peu de
tourisme. Prague est une ville trés riche en monuments et, malgré les divers événements
historiques qui s'y sont déroulés, ces derniers sont pour la plupart restés intacts. La ville est
séparée en deux par le fleuve, la Vitava, qui est enjambé par un pont magnifique: le pont
Charles (Figure 1). A Prague, tous les styles se cotoient: roman, gothique, baroque et art
nouveau. Un des clous de la ville est I'horloge astronomique (Figure 2) qui se trouve sur la
place de la Vieille-Ville. Toutes les heures, la foule se masse devant I'horloge pour admirer
les douze apdtres qui défilent devant deux fenétres tandis qu'un coq chante en agitant ses

ailes.

Vieille-Ville.

Figure 2: Hrlge aroomique de




Un aprés-midi, avec une partie de la délégation frangaise, je suis allée visiter le
chiteau et ses alentours. Nous avons eu la chance d'étre accompagnés par le Docteur P.
‘Gorner, chercheur a I'INRS, qui, grice & son origine tchéque, a ainsi pu nous livrer quelques
anecdotes historiques au cours de la visite. Nous avons également pu découvrir les

nombreuses spécialités culinaires de la République Tcheque.
Ce congrés fut ainsi trés enrichissant et trés plaisant et je rends hommage a ['initiative
de 'ASFERA de financer la participation chaque année d'un ou plusieurs jeunes chercheurs

frangais a ces congrés européens et internationaux. J'encourage également vivement les jeunes
chercheurs en thése a concourir pour ['obtention de cette bourse.

C. Huet

13




RISQUES SANITAIRES LIES A LA PRESENCE DE
BIOCONTAMINANTS DANS L'HABITAT

Dominique DERANGERE

Centre Scientifique et Technique du Batiment

RESUME

II'y a quelques trois milliards d'années sont apparues sur terre les premiéres cellules, les
premiers micro-organismes. Trois milliards d'années d'adaptation & I'environnement, naturel
ou de plus en plus artificiel avec l'apparition et I'évolution de I'homme et de son habitat.
Depuis toujours donc, 'homme a du s'adapter, combattre ou utiliser ces hotes de I'invisible.

A la fin des années trente, 'homme a cru pouvoir gagner son combat contre les infections
bactériennes avec 'apparition des antibiotiques. Les techniques et les procédés toujours plus
performants de la stérilisation, la désinfection, de I'hygiéne, la maitrise de l'environnement
intérieur ont peut-étre renforcé la conviction de lhomme sur sa capacité a maitriser et
éradiquer les pathologies d'origine microbienne. C'était sans compter la formidable capacité
d'adaptation des micro-organismes que leurs milliards d'années d'existence ont rompu a toutes
les parades, au développement d'armes secrétes mettant en place des mécanismes de défense
aux agressions externes. Aujourdhui, pour ne prendre que l'exemple des infections
nosocomiales, 90 a 95 % des souches de staphylocoques d'origine hospitaliére sont résistantes
non seulement a la pénicilline, mais aussi a la majorité des béta-lactamines.

Pour des raisons d'économies d'énergie et de confort, on a vu apparaitre dans les années 70 un
renforcement de l'enveloppe des batiments et le développement des systémes de climatisation.
Parallelement, on assiste & l'émergence de nouvelles pathologies, liées spécifiquement &
l'environnement intérieur telle que la légionellose, des pathologies immuno-allergiques et le
Sick Building Syndrom.

Le lien épidémiologique entre la climatisation et le Sick Building Syndrom et des troubles
immuno-allergiques a €té démontré. La mise en relation des polluants chimiques dans 1’air
intérieur et I’apparition de certains troubles non symptomatiques (irritations, allergies, SBS,
sécheresse cutanée...) ou séveres (cancer et benzéne) est largement évoquée dans la littérature
internationale. Le lien entre micro-organismes et troubles de santé est beaucoup plus difficile
a établir, et bien moins documenté, en dehors du champs des pathologies infectieuses
(légionellose, tuberculose, fiévre...). La composition d'un aérosol microbien ou bio-aérosol
dans l'air intérieur est particuliérement complexe ; on peut y retrouver aussi bien des micro-
organismes vivants, bactéries, virus champignons et protozoaires, que des fragments
microbiens, antigéniques ou toxiques, voire des substances organiques volatiles, d'origine

microbienne.
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La formation d'un bioaérosol ou I’aérobiocontamination de 1’air intérieur dépend de plusieurs
conditions : (1) la présence d'un ou plusieurs réservoir(s) microbien(s) (vivant ou inerte) ; (2)
la possibilité d'amplification microbienne par multiplication active grice a divers facteurs
physiques, chimiques ou (micro)biologiques, permettant au micro-organisme d'atteindre une
concentration critique ; (3) la dissémination par perturbation du milieu et génération d'un bio-
agrosol ; (4) la survie des micro-organismes dans le bioaérosol ; (5) le type de ventilation du
local. Le déclenchement ou non d’une pathologie dépend également des facteurs de risque
personnel de la personne exposée (état de santé, immuno déficience, )

La dissémination aérienne s’effectue selon différents modes. Elle peut étre continue ou
discontinue. La parole, la toux, les éternuements provoquent I’expulsion d’un grand nombre
de gouttelettes microbiennes qui donnent naissance, aprés évaporation, a des noyaux de
condensation ou droplets nuclei. Ces derniers sont de véritables concentrés de germes,
faciiement diffusibles et transportables a distance. D’autre part, les squames cutanées, libérées
en permanence par la desquamation de la couche kératinisée de l'épiderme, contaminent
¢galement 'atmospheére par des bactéries ou des champignons souvent encore viables.

La perturbation mécanique d'un milieu hydrique contaminé ou d'un biofilm colonisant une
surface, la manipulation d'un produit ou d'un matériel contaminé permet de libérer les micro-
organismes de leurs sources. La formation d’aérosols biologiques peut ainsi étre favorisée
avec certains systemes d'humidification, les tours aéro-réfrigérantes et lors du nettoyage d'une
surface contaminée sans précautions particuliéres. La biocontamination des systémes de
ventilation, considérés comme des générateurs potentiels de bioaérosols, est l'un des facteurs

de risque identifiés dans les cas du SBS.
Certaines  difficultés métrologiques et méthodologiques, le manque d’études
¢pidémiologiques, ne permettent pas encore de démontrer une relation claire de cause a effet

entre l'inhalation de particules biologiques acroportées et l'apparition de symptémes plus ou
11010s graves, plus ou moins spécitiques du fait en particulier:

- de la difficulte de la definition de l'exposition, du fait que les micro-organismes sont
présents dans l'air et a concentration variable, dans le temps et l'espace, en fonction des
espéces

- des difficultés de définir le "cas" pathologique, notamment lorsqu'il s'agit de
symptomes aspécifiques (irritations, troubles immuno-allergiques...)

- de la présence de nombreux facteurs confondants

- des difficultés de la mesure de l'exposition, liés au principe des techniques de
prélevement et d'identification et a 'état métabolique des micro-organismes.
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RESUME

Dans le cadre général de la qualité de Iair a I’intérieur des batiments, et pour répondre 2 la directive européenne
« produits de construction (1988) » qui définit des exigences en terme d’hygiene, de santé et d’environnement, le
Centre Scientifique et Technique du Batiment (CSTB) a mis en place un programme de recherche destiné a
évaluer I’aptitude hygiénique des matériaux de construction. Cette recherche vise & établir une classification de
ces produits selon leur aptitude a favoriser ou non la colonisation microbienne en fonction des conditions
environnementales d'utilisation. L'un des principaux axes de la démarche expérimentale adoptée a été le
développement de techniques de contaminations de surfaces par des bactéries aéroportées.

L’objectif de I’étude visait a mettre au point un nouveau dispositif destiné a améliorer l'aérobiocontamination
des différentes surfaces inertes. Les progrés devaient porter sur I'obtention d'une contamination homogeéne de la
surface, avec une bonne efficacité de collecte tout en conservant la viabilité des bioaérosols utilisés.

Les premiers résultats de la validation expérimentale du prototype ont montré, pour un aérosol de taille
supérieure 2 0,32 um (diamétre optique), une efficacité de collecte de 83 %. Le déplacement longitudinal de la
buse, assuré par un systéme motorisé, permet une contamination homogene de la surface avec un taux de survie
des microorganismes de [’ordre de 80 %. La conception de l'appareil permet d'utiliser différents matériaux (en
terme d'épaisseur) et de collecter des microorganismes de tailles différentes.

Mots clés : bioaérosol; impacteur; produits de construction; hygiéne des surfaces

INTRODUCTION

Certains environnements intérieurs nécessitent une maitrise de la biocontamination de l'air et des surfaces. Dans
le cadre d’une meilleure prévention et détection de ces contaminations d’origine microbienne, le Centre
Scientifique et Technique du Batiment a mis en place au sein de sa division “Santé et Bitiment”, un programme
de recherche destiné a évaluer I’aptitude hygiénique des matériaux de construction. Un banc d'essai expérimental
a été congu afin de simuler une contamination par voie aérienne de différentes surfaces inertes. Le but de cette
expérimentation vise a établir une classification des produits de construction selon leur aptitude a favoriser ou
non ’adhésion puis la survie microbienne en fonction des conditions environnementales d'utilisation [1]. Le
principe repose sur la génération et la contamination contrdlée des surfaces par un bioaérosol de type bactérien.
Pour simuler une contamination bactérienne aérienne des matériaux et €valuer les bactéries viables fixées sur les
supports, on utilise un principe de collecte adapté a des particules biologiques viables, permettant d’assurer une
contamination reproductible des matériaux testés. Ce principe est celui de I’impaction et repose sur un préleveur
Andersen a un seul étage. Une grille de 400 trous de 0,25 mm de diamétre répartis concentriquement, permet
d'obtenir 400 zones réduites d’impaction. Celles-ci se présentent sous forme de «spots» disséminés
régulierement sur la surface a tester ; les particules biologiques se répartissant selon un gradient de concentration
plus élevé au centre de la zone. La composition des matériaux a évaluer étant le plus souvent hétérogéne, il
importe d’améliorer ce principe de fagon & obtenir une contamination répartie sur ’ensemble de la surface a
analyser tout en gardant une bonne efficacité de collecte et un maximum de survie des particules biologiques
impactées. Plusieurs principes de collecte d’aérosols biologiques ont donc été envisagés: les méthodes
électrostatiques sont des méthodes peu applicables avec les bioaérosols car elles affectent leur viabilité [2].
Parmi les méthodes aérodynamiques, la centrifugation présente des difficultés de mise en ceuvre pour obtenir une
contamination répartie sur l’ensemble de la surface & tester ; la sédimentation est quant a elle difficilement
envisageable pour récupérer de petites particules sur une surface inerte. La conception d’un nouveau dispositif
s'est donc basée sur le principe de |'impaction, avec une prise en compte des exigences liées a la viabilité des
bioaérosols, au diameétre de coupure des particules, ainsi qu’a des exigences en terme de reproductibilité de la
méthode.
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MATERIELS ET METHODES
CHOIX DU BIOAEROSOL

L’étude porte sur un aérosol bactérien. Nous avons utilisé une souche de collection de I'Institut Pasteur :
Enterococcus faecalis 10.30.15. Il s"agit d’un coque & Gram positif, de forme sphérique.

CARACTERISATION DE LA CONTAMINATION DE SURFACE

A partir d’observations réalisées a la loupe binoculaire, nous avons évalué la zone contaminée sur une surface en
verre. La distribution de la contamination a été caractérisée par des dénombrements bactériens sur une surface
d'acter & I'aide d’un microscope électronique a balayage (JEOL 5600 LV). Ce microscope fonctionne en
pression variable et permet une observation directe des échantillons en vide primaire (non poussé) ou en vide
secondaire apreés métallisation'des surfaces (métalliseur jeol JFC-1300 auto fine coater, société JEOL).
Le dénombrement des cellules bactériennes est réalisé de fagon automatique par un systéme d’analyse d’images
(société Microvision). composé :
- d’un microscope a épifluorescence (Axioscop, Zeiss),
- d’une caméra noir et blanc COHU 4912, 560 lignes TV, capteur CCD % sensibilité 0.016 lux
- d’une caméra couleur JVC haute résolution 700 lignes avec trois capteurs CCD 2/3 sensibilité 15 lux,
d’un kit d’intégration d’images ST-MSP55B qui permet d’augmenter la sensibilité de la caméra par
accumulation de charge sur les capteurs, tout en restituant 25 ou 50 images secondes,
- d’un micro-ordinateur PC HP90v! sur lequel est installé deux logiciels d’analyse d’images développés
pour nos applications (Colonia et Histolab, Société Microvision)[4].

EVALUATION DE LA SURVIE BACTERIENNE PAR OBSERVATION MICROSC OPIQUE.

L’évaluation de I'intégrité de la membrane cytoplasmique de la cellule bactérienne est visualisée par passage
passif de deux marqueurs fluorescents (KIT baclight, colorants A et B de la Société Molecular Probe Inc), ayant
respectivement une bande spectrale de 510 a 540 nanométres (réemission dans le vert, colorant A) et 620 a 650
nanometres (réemission dans le rouge colorant B). Le marquage en vert des bactéries met en évidence I’intégrité
de la membrane cytoplasmique alors que la fluorescence rouge est un signe d’altération de celle-ci. La coloration
est effectuée par passage successif des deux colorants A puis B a la concentration finale de 3 ul/ml (1,67 mMol).
L’incubation se fait pendant | minute & température ambiante pour chaque fluorochrome. L’ensemble des
cellules bactériennes fluorescent, « mortes et vivantes », aprés excitation par la lampe a4 mercure de 50 W du
microscope a épifluorescence a la longueur d’onde de 365 nm (Axioscop de la société Zeiss). Deux filtres sont
utilisés, le filtre N°2 (excitation 365 nm, emission 420 nm) et le filtre N°9 (excitation 450-490 nm, emission 520
nm). Les observations sont réalisées avec un objectif CP Achroplan 100x/1.25 en immersion, 40 et 10 & sec
(Zeiss).

RESULTATS-DISCUSSION

CARACTERISTIQUES DU BIOAEROSOL

Le principe de la chaine d’aérosolisation a été décrite sur [1,4]. Le diamétre optique de I'aérosol bactérien est
compris entre 0,4 et 0,8 pum (fig 1.), le diameétre aérodynamique moyen est de 0,8 um et des dimensions de
I"ordre de 1 um sont observées au microscope.
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Figure I : Profil granulométrique et observation au microscope électronique i balayage d’un Enterococcus




faecalis apreés aérosolisation.

CONCEPTION ET DESCRIPTIF DU PROTOTYPE

En s’appuyant sur la théorie de I'impaction, nous avons déterminé les caractéristiques dimensionnelles du
prototype. Il s’agit de la géométrie et du diamétre (D) de la buse, de la hauteur (S) qui sépare la buse au produit
de construction (valeur fixée a partir du ratio S/D) ainsi que de la surface que nous cherchons A contaminer selon
le déplacement longitudinal de la buse. Pour cela, les travaux théoriques de Rader et Marple sur les efficacités de
collection pour les impacteurs 2 orifices circulaires nous ont permis de déterminer le diamétre D de la buse 2
usiner [3].

En fixant le diamétre de coupure dysp 2 0,5 um, le nombre de Reynolds a 3000 (de fagon a obtenir une efficacité
de coupure maximale), et le ratio S/D & 1 (pour évaluer la distance S et obtenir la meilleure efficacité de
collecte), nous avons déterminé, pour une efficacité de collecte théorique de 50 %, la valeur de Stk -

A partir de cette valeur, nous avons calculé le diametre D qui est de 1,6 mm.
De fagon 2 caractériser I'effet du ratio S/D sur I'efficacité de collection, nous avons ensuite déterminé 3 valeurs

de ce rapport qui doit rester compris entre 1 et 10 [3]. Nous en avons alors déduit trois distances S (distance
séparant la sortie de la buse a la surface de collection), égales 2 1,6 ; 8 et 12,8 mm.

S/D 1 5 8
S (mm) 1,6 8 12,8

Nous avons fixé la surface de contamination du produit de construction a (18 X 1) mm?, surface définie par les
exigences d’analyse ultérieures des matériaux testés en microscopie.

MICROZOSMES E.U.AL
INFORMATIOUE

Figure 2 : Plan en coupe transversale de l'appareillage.

L'appareillage représenté en coupe transversale sur la figure 2, est constitué d’une bride d’entrée de [’air
contenant les bicaérosols. La buse, au cours du prélévement, se déplace longitudinalement grice a un systéme
motorisé électro-aimanté. La distance S est préalablement ajustée par différentes cales de réglage. L' appareillage
est confectionné en acier inoxydable de facon & ce que les parties directement en contact avec les bioaérosols
puissent étre, stérilisées.

L’écoulement du gaz obtenu dans la buse est un écoulement trés turbulent (Re=16,1.103) augmenté d’un facteur
5 par rapport a I'impacteur Andersen a un seul €tage précédemment utilisé (Re=3000). D’autre part la vitesse
d’écoulement dans la buse, comparée également a celle de I'impacteur Andersen 2 un seul étage (Ug=24,02.107
cm/s pour chaque trou de 0,25 mm de diameétre) est 6 fois plus élevée.

’efficacité de collecte du nouvel appareil pour les bioa€rosols testés, a été caractérisée 2 1'aide du montage
d’aérobiocontamination déja mis en place au C.S.T.B.[1] (fig.3). Les résultats montrent, pour une granulométrie
comprise entre 0,32 et 0,84 um, une efficacité de collecte supérieure 4 80% (83,3%) pour la plus petite distance
S séparant la sortie de la buse a la surface de collection (S=1,6 mm). C’est en fixant cette distance que nous
avons caractérisé la distribution de la contamination et évalué la survie des bioaérosols.




Figure 3 : Photographies de la cellule d’aérobiocontamination automatisée

e

Nous avons observé a la loupe binoculaire la contamination de surface (figure 4). Les observations montrent une
contamination réguliére sous forme d’une bande de 18 X 1 mm. On obtient de part et d’autre de cette surface de

contamination deux spots, I'un correspond a I'impaction avant le déplacement de la buse, I'autre aux bactéries
impactées apres déplacement longitudinal de la buse.

Figure 4 : Observation a la loupe binoculaire de la zone de contamination

Afin de caractériser la distribution de la contamination, on effectue des dénombrements bactériens sur une
surface d’acier 4 I'aide du microscope électronique a balayage. Les résultats sont exprimés par pm* selon les
déplacements effectués en X et en Y pour une longueur de confamination égale & 9 mm (figure 5 ). La
représentation tridimensionnelle ainsi obtenue montre une contamination caractérisée par un gradient de

concentration régulier. On évalue la répartition bactérienne en surface de I’ordre de 2500 bactéries par um’ dans
ces conditions d’essai.
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Figure 5 : Distribution de la contamination de surface




Enfin I’observation directe des cellules bactériennes au microscope a épifluorescence aprés marquage spécifique,
a permis d’évaluer leur intégrité membranaire. On évalue 4 80% le pourcentage de survie de ces bactéries (avec
un écart-type de 1,2) pour une hauteur de buse de 1,6 mm.

CONCLUSION

Notre travail visait 3 mettre au point un nouveau dispositif expérimental destiné & améliorer la simulation d’une
contamination par voie aérienne de différentes surfaces inertes. Pour cela, les objectifs de départ étaient d’obtenir
une contamination homogene de la surface totale a tester, tout en gardant une efficacité de collecte comparable 2
celle de I’ancien impacteur ainsi qu’une survie des bioaérosols sur la surface.

Nous avons congu et évalué les performances d’un nouveau prototype d’impaction en couplant des techniques
physiques d’observation des aérosols (compteur optique de particules), de dénombrement et d’observations
microbiologiques (microscopies optique et électronique a balayage) vis a vis de ses caractéristiques physiques et
du comportement physiologique pour les bioaérosols.

Les premiers résultats de la validation expérimentale ont montré, une efficacité de collecte supérieure 4 50%
pour les distances S de 1,6 et 8 mm (pour un rapport S/D respectif de 1 et 5). Dans nos conditions
expérimentales, seule la distance de 1,6 mm permet d’obtenir une efficacité totale supérieure a 80%. Le
déplacement longitudinal de la buse, assuré par le systtme de motorisation, a permis une contamination
homogene de la surface (mise en évidence par un gradient de concentration régulier) avec une survie des
bioaérosols de 80% (£ 10).

Le développement de ce prototype permet d’envisager 1’application 2 des bioaérosols de taille et de nature
différentes (spores fongiques) ainsi que |’ utilisation pour différents types de matériaux.
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DEPOUSSIERAGE INDUSTRIEL

S. CalléV, D. Bémer ?, D. Thomas'", P. Contal, D. Leclerc!
() .SGC-CNRS, 1 rue Grandville, BP 451, 54001 Nancy cedex, France
@) INRS, Ave de Bourgogne, BP 27, 54501 Vandoeuvre les nancy, France

RESUME

L’objectif de cette étude est le suivi des performances de filtration de deux médias
filtrants utilisés en dépoussiérage industriel lorsqu’ils sont soumis a des cycles de colmatage
et de décolmatage par a-coup de pression a contre-courant. Un banc d’essais a été mis au
point pour la détermination de la perte de charge et I’efficacité fractionnelle de filtration de
ces médias filtrants au cours de ces cycles. L’aérosol colmatant est constitué de particules
d’alumines de diamétre médian aérodynamique en masse de 4,8 um. La vitesse de filtration
est fixée 2 2 cm.s™. Les résultats montrent d’une part que la perte de charge résiduelle aprés
décolmatage augmente au fur et 4 mesure des cycles et d’autre part que I’efficacité de
filtration augmente trés fortement a 1’état décolmaté par rapport aux valeurs initiales. L’un des
deux médias testé présentant un traitement de surface anti-colmatant a permis de mettre en
évidence une influence de ce traitement sur I’amélioration de la durée de vie du filtre. Les
mesures d’efficacité fractionnelle réalisées sur le banc d’essais ont €té confrontées a des
mesures d’efficacité de séparation d’un dépoussiéreur industriel et montrent I’intérét de
prendre en compte ces cycles de colmatage et décolmatage pour évaluer les performances de
médias filtrants.

Mots clés : Efficacité, filtration, colmatage, décolmatage, aérosol, perte de charge

INTRODUCTION

Le recyclage de I’air dans les locaux de travail est une technique de ventilation tres

répandue qui nécessite un contréle permanent de la qualité de I’air recyclé et par conséquent
des performances de filtration des dépoussiéreurs. Ce controle peut se faire selon deux
approches. La premiére est un suivi sur site de la concentration en polluant en sortie du
dépoussiéreur ou de son efficacité de séparation. La seconde repose sur une détermination en
laboratoire de [’efficacité de filtration du média filtrant constituant les manches du
dépoussiéreur. A I’heure actuelle les méthodes normalisées ne permettent une classification
des médias utilisés en dépoussiérage industriel qu’a partir de données d’efficacité mesurées
sur les médias a 1’état neuf. Or les performances ainsi obtenues sont trés éloignées de celles
des matériels en cours d’exploitation.
L’intérét de cette étude est de montrer que les performances de filtration de médias varient au
cours de leur utilisation caractérisée par des cycles de colmatage et de décolmatage. Un banc
de test des médias filtrants a été mis au point et a permis le suivi de deux parameétres, la perte
de charge et I’efficacité fractionnelle, en fonction des cycles de filtration et de régénération.
Deux médias, notés C et D, utilisés respectivement comme filtre a manche et filtre a cartouche
sont testés. L’aérosol filtré est constitué de particules d’alumines (d,e = 4,8 um). La vitesse de
filtration est fixée 4 2 cm.s”. Enfin la technique de décolmatage mise au point est celle d’un
décolmatage par a-coup de pression a contre-courant.




MATERIEL ET METHODES

Les caractéristiques physiques initiales des deux médias ont été déterminées. Le média
C est constitué de fibres de polyester non tissées alors que le média D est composé de fibres
de cellulose recouvertes d’'un film de fibres de polymére trés fines qui facilitent le
décolmatage des particules en limitant I’adhésion de celles-ci & la surface du média. Les
grandeurs caractéristiques de chacun des média sont données dans le tableau 1. La
determination de la distribution de tailles de fibres est réalisée a partir d’analyse d’images
microscopiques et application d’une loi log-normale.

| Média filtrant Grammage Epaisseur Compacité Diameétre médian des
(gm™) (pm) fibres (um)
C 475 1400 0,246 12,5
D 135 400 0,225 11,7/0,2 (film en surface)

Tableau 1 : Propriétés physiques des médias filtrants testés

Les essais sont réalisés sur une installation constituée d’un caisson de filtration de
diamétre 130 mm et d’un systéme de génération de 1’aérosol solide au moyen d’une brosse
tournante (Palas RBG 1000). Le débit de filtration est régulé au moyen d’un by-pass a une
valeur de 14,7 NL.min'. La concentration des particules est de 700 mg.Nm'3 . De part et
d’autre du filtre se trouvent deux conduits de prélévements permettant la détermination de
Pefficacité de filtration ainsi que deux prises de pression pour le suivi en continu de la perte
de charge. Le schéma de cette installation est donné sur la figure 1.
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Fig. I : Banc de test des médias filtrants




L’efficacité fractionnelle de filtration est déterminée par prélévements isocinétiques alternés,
entre ’amont et I’aval du média, au moyen d’un compteur optique (PMS Lasair 1001) d’un
aérosol polydispersé, généré par nébulisation d’une solution de KCI. L’efficacité de filtration
pour une tranche granulométrique donnée est alors définie par le rapport du débit massique de
particules collectées sur le débit massique de particules a I’amont du média. En considérant le
débit de filtration constant, ’efficacité en nombre est déterminée conformément au projet de
norme européenne EN 779 (1998). :

Le fonctionnement de cette installation peut se scinder en deux parties.

La premiére consiste en le suivi de la perte de charge et de I’efficacité de séparation au cours
du colmatage.

La seconde est le décolmatage par a-coup de pression a contre-courant, déclenché lorsque la
perte de charge atteint la valeur arbitraire de 350 Pa. La vanne d’amenée d’air a contre-
courant est ouverte alors pendant 0,4 secondes acompagnée d’une montée en pression de 1300
Pa a I’aval du filtre. La surface du filtre subit une déformation Pendant ces séquences de
décolmatage, la filtration n’est jamais interrompue.

Les deux médias sont testés dans les mémes conditions. Au cours du premier cycle,
’efficacité fractionnelle est déterminée a 1’état initial puis a 1’état colmaté. Ce paramétre est
ensuite mesuré tous les dix cycles dans les états colmaté et décolmaté. La perte de charge est
constamment suivie au fur et 3 mesure des cycles.

RESULTATS

Evolution de la perte de charge avec les cycles

Les figures 2 et 3 présentent respectivement I’évolution de la perte de charge des
médias C et D avec les cycles de colmatage et décolmatage établies dans des conditions

opératoires identiques.
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Fig. 2 : Evolution de la perte de charge Fig. 3 : Evolution de la perte de charge
du media C avec les cycles du média D avec les cycles

Au cours du premier cycle, le colmatage de chacun des deux médias neufs présente deux
étapes distinctes correspondant respectivement a la filtration en profondeur puis en surface.
Cette seconde phase est bien mise en évidence par une croissance linéaire et rapide de la perte
de charge en fonction du temps.

Contrairement a cette évolution, la croissance de la perte de charge apreés un
décolmatage est d’abord tres rapide puis suit une évolution quasi linéaire avec le temps. Cette
courbe est caractéristique d’un décolmatage par plaques, décrit précédemment par Humphries
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(1981) et Koch et al. (1996). Ce phénoméne correspond au détachement préférentiel de
certains fragments du gateau de particules formé lors du colmatage précédent. Le systéme
obtenu est composé de deux types de zones, celles complétement décolmatées ol ne reste que
le média colmaté en profondeur et celles non décolmatées composées du média et d’une
couche de particules. Les différences de perte de charge entre ce deux zones entrainent une
direction préférentielle du flux a travers les espaces décolmatés et donc une plus grande
vitesse de filtration dans ces trous juste aprés décolmatage, qui explique la croissance trés
rapide de la perte de charge. Des observations du média décolmaté confirment cette hypothése
de décolmatage par plaques.

Les figures 2 et 3 permettent également de définir une durée de vie du filtre qui correspondrait
au temps pendant lequel le filtre est réellement efficace. Il apparait & la vue de ces deux
courbes que treés rapidement, le média C est saturé, la fréquence des cycles étant trés élevée.
Par contre, grace a son traitement de surface, le filtre D posséde une capacité de décolmatage
supérieure au filtre C et donc un temps de vie beaucoup plus long : > 1500 min par rapport au
filtre C pour lequel le temps de vie serait de 200 min. Ces valeurs sont liées aux conditions
expérimentales en laboratoire. L’influence du traitement du média D est ainsi mise en
évidence. Apres 40 cycles les cycles atteignent un régime permanent dans le cas du média D.
On ne peut donc pas a partir de ces résultats expérimentaux définir de durée de vie de ce
média.

Apres chaque decolmatage la perte de charge décroit jusqu’a une valeur appelée perte de
charge résiduelle et traduisant un colmatage irréversible. Les évolutions de la perte de charge
résiduelle des deux médias sont représentées sur la figure 4 en fonction de la masse surfacique
de particules générées. Pour les deux médias, la perte de charge résiduelle croit avec la masse
de particules générée. Cette augmentation est beaucoup plus importante dans le cas du média
C, ce qui traduit une plus faible capacité de ce média a se régénérer.
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Fig. 4 : Perte de charge résiduelle en fonction de la masse surfacique générée
O Média C ; m Média D

On retrouve le fait que le traitement de surface du média D limite ’augmentation de sa perte
de charge résiduelle, qui reste voisine de la perte de charge initiale du média. Les fibres fines
en surface du média empéchent le colmatage en profondeur et favorisent la réversibilité du
systéme. Aprés décolmatage, le média D retrouve donc des propriétés de filtration voisine de
celles de son état vierge et présente donc alors une plus grand capacité de filtration.




Evolution de Defficacité fractionnelle avec les cycles

Les figures 5 et 6 présentent les efficacités fractionnelles des médias C et D a.
différentes étapes des cycles de colmatage et décolmatage.
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L’efficacité fractionnelle augmente trés fortement de 1’état vierge du média et I’état décolmaté
aprés 40 cycles. A I’état initial le média D est plus efficace que le média C mais en fin de
cycles de colmatage et décolmatage leur performances sont comparables. Les deux médias
présentent dans les états colmatés et décolmatés apreés 40 cycles des efficacités de filtration
similaires. A partir du premier décolmatage, la tres forte croissance de 1’efficacité de filtration
est due au fait que le giteau de particules déposées en surface du média devient le principal
collecteur et que son efficacité de filtration est beaucoup plus élevée que celle d’un média
neuf. Il apparait nettement que 1’efficacité d’un média neuf n’est pas caractéristique de ses
performances de filtration en fonctionnement, c’est & dire lorsqu’il subit des cycles de
colmatage et de décolmatage.

Comparaison avec les mesures réalisées in situ

Des mesures d’efficacité fractionnelle ont été réalisées sur un dépoussiéreur industriel
pour poussi¢res de bois dont les manches sont constltuees du média C. Ce dépoussiéreur
fonct1onne avec un débit de filtration de 10000 m>.h™" environ et présente une surface filtrante
de 4 m?.Ces mesures ont été compareées aux résultats obtenus avec le banc d’essais sur média
plan.

La technique de détermination de 1’efficacité de séparation du dépoussiéreur est basée sur la
génération d’un traceur particulaire fluorescent & 1’amont de 1’installation et le suivi de sa
concentration a 1’aval par prélévement sur impacteur en cascade (Andersen, 1 CFM). Cette
méthode a été développée par Bémer et al. (1998) qui a également montré son trés bon accord
avec la méthode normalisée utilisant le comptage optique.

L’efficacité de filtration du média C plan a I’état décolmaté apres 40 cycles et celle du
dépoussiéreur sont comparées sur la figure 7. Méme si les conditions de filtration et de
décolmatage ne sont pas identiques dans les deux cas, une bonne concordance est observée
entre les deux séries de résultats. Cette conclusion confirme le fait que la prise en compte de
ces cycles de colmatage et de régénération du média filtrant est nécessaire 3 la determlnatlon

de ses performances.




H

& 8
\\
>

>

»

»

Efficacité (%)
8

85
80
0,1 1 10
dae (um)
Fig. 7 :Efficacité fractionnelle
A Média C a I'état décolmaté apres 40 cycles ; — Dépoussiéreur industriel

CONCLUSION

Les performances de deux médias ont été testées lorsque ces éléments filtrants sont

soumis & des cycles de colmatage et de décolmatage. La détermination des deux paramétres
caractéristiques que sont la perte de charge et I’efficacité fractionnelle de filtration en fonction
de ces cycles a permis de mettre en évidence ’influence de ces cycles de filtration et
régénération et la nécessité de leur prise en compte pour I’évaluation des performances des
meédias. En effet un média, tel que le média C, présentant une efficacité initiale de 1’ordre de
40 % pour des particules de 1 pm, aura aprés quelques dizaines de décolmatages une
efficacité voisine de 90 % vis & vis de ces mémes particules. L’influence d’un traitement
limitant I’adhésion des particules a la surface du média, tel que dans le cas du média D, a été
mise en évidence . Ce type de média présentera une durée de vie plus longue et une meilleure
capacité de collecte des particules puisque sa régénération sera plus efficace.
Les perspectives de ce travail sont d’une part la poursuite de 1’étude expérimentale en faisant
varier les parameétres de fonctionnement tels que la vitesse de filtration et la granulométrie de
I’aérosol généré et d’autre part le développement d’une approche plus théorique du
décolmatage par plaques et de proposer une modélisation de ce phénoméne.
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RESUME

La communication proposée présente les résultats relatifs a une étude menée a I'Institut de
Protection et de Sireté Nucléaire (IPSN), en collaboration avec la société FILTRAUTO, afin de
modéliser les écoulements d’air et le colmatage, par des aérosols solides, des filtres plissés de type
nucléaire et automobile. Les expériences sont menées dans un premier temps sur des filtres vierges.
Les résultats les plus significatifs obtenus concernent tout d’abord la mise en évidence d’une
répartition de I’écoulement d’air plus homogene le long de la surface des plis du filtre 4 usage
nucléaire ; de plus, on note une influence certaine des caractéristiques géométriques (distance entre
deux crétes de plis, hauteur des plis) des filtres a usage automobile sur leur perte de charge initiale.
Ces expériences ont par ailleurs servi a qualifier un modéle numérique obtenu & I’aide d’un outil
multi-dimensionnel (code CFX) ; ce modele a permis de comprendre le role fondamental joué par la
résistance aéraulique du médium filtrant.

INTRODUCTION

Les dispositifs de filtration des particules présentes dans 1’air sont largement répandus dans
différents secteurs industriels : nucléaire, automobile, agroalimentaire, ... Les deux grandeurs les plus
importantes pour caractériser le comportement des filtres sont la perte de charge et 1'efficacité de
collecte des particules. Ces grandeurs sont fonction des caractéristiques du filtre, de 1’aérosol et des
conditions aérauliques. La plupart des recherches menées sur les filtres ont pour but d’apprécier ou
encore d’optimiser la durée de vie du filtre, d’ol, en particulier, le plissage du médium filtrant qui
permet de diminuer sa perte de charge tout en traitant des débits d’air et des masses d’aérosols élevés.

De nombreux modeles ont €té proposés pour calculer I'efficacité de collecte et la perte de
charge des filtres en régime stationnaire. En revanche, peu d’études existent sur 1’évolution de ces
grandeurs en filtration dynamique ; dans ce cas, le colmatage du filtre par les aérosols induit de
profondes modifications de la structure du filtre entrainant une variation de I’efficacité et de la perte de
charge au cours du temps. Les modeles théoriques d’efficacité et de colmatage ont été développés
uniquement pour des filtres plans, alors que les filtres industriels possédent des médias filtrants plissés.
L’ objet de I’étude menée dans le cadre d'une collaboration entre la société FILTRAUTO et I’Institut
de Protection et de Siret€ Nucléaire est donc de pallier un manque évident de connaissances et de
modeles phénoménologiques sur le colmatage des filtres plissés.

L’étude du colmatage des filtres a air plissés passe par la connaissance des écoulements d’air

au sein méme des plis du filtre. L'étape préliminaire A cette étude est 1’élaboration d’un modéle
d’écoulement d’air dans le filtre & air plissé vierge. Le modele est établi a partir d’un code de

29



mécanique des fluides multi-dimensionnel (code CFX) et qualifié par des expérimentations basées sur
I'utilisation d’un traceur fluorescent (fluorescéine sodée).

1. ETUDE EXPERIMENTALE RELATIVE AUX FILTRES PLISSES VIERGES

1.1. Contexte expérimental

Afin de pouvoir acquérir des valeurs de la perte de charge entre |’amont et ’aval du filtre, ainsi
que des données sur les écoulements d’air dans les filtres plissés vierges, un banc d’essais aéraulique
est mis en ceuvre. Il est constitué d’une veine aéraulique, d’un générateur de fluorescéine sodée (ou
uranine) en amont du caisson de filtration et d’un systéme de mesure par fluorimétrie.

La veine aéraulique est constituée de différents conduits raccordés a un caisson de filtration
contenant le filtre plissé testé. En amont de ce caisson, entre le systéme d’injection de particules et le
caisson lui-méme, une gaine de ventilation suffisamment longue assure une homogénéisation de la
concentration des aérosols en amont du filtre et un écoulement d’air établi. La perte de charge est
mesurée en temps réel a P'aide d'un capteur électronique de pression raccordé i un systeme
d’acquisition de données. Le débit de filtration dans le conduit est assuré par un ventilateur placé en
aval de la veine aéraulique. Une vanne de réglage permet d’ajuster ce débit, et la mesure de la pression
différentielle aux bornes d’un diaphragme permet d’accéder a la valeur du débit d’air. Un schéma de
principe du banc d’essais est donné figure 1.

ACQUISITION
DE DONNEES

AP \ PD Vanne de
INJECTION I : . réglage
o | | \

Générateur LS T
d'uranine / | | | // @
1

NG =<1

g 1 /i Diaphragme

Ventilateur

Filtre plissé

Figure 1 - Banc d’essais

Afin de caractériser la répartition de 1’écoulement (Fr) au sein du filtre, on émet sur le filtre un
traceur fluorescent grace au générateur d’uranine. L’aérosol traceur fluorescent est un aérosol de
fluorescéine sodée dont le diamétre aérodynamique médian massique est de 0,18 um. La concentration
d’uranine sur le filtre résulte de mesures fluorimétriques dans [’ultraviolet. Lorsque le filtre est chargé
en aérosol fluorescent, un découpage des plis du filtre est réalisé afin d’obtenir les répartitions
massiques de I'aérosol fluorescent le long de la surface de filtration. Les découpages réalisés sont
présentés sur la figure 2 : un demi-pli est découpé horizontalement en trois bandelettes (appelées
CREUX, MILIEU, BOSSE) dont la bandelette centrale est deux fois plus grande que les deux autres.
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Figure 2 ~ Découpages horizontaux d’un demi-pli

Une analyse fluorimétrique est ensuite faite sur les bandelettes découpées. La répartition
massique des particules suivant les lignes de courant est obtenue (mgo, myy, Mcr) ; cette répartition est
divisée par la surface de chacune des bandelettes (Spo, Smi, Scr). Les fonctions de répartition pour
chacune des parties considérées (Fr;) sont obtenues par la relation :

P
A

j=BO, MI, CR

Les expériences ont été réalisées selon un pian factoriel d’expériences 2° pour chaque type de
filtre testé. Les trois variables considérées sont la vitesse de filtration vf (entre 1 et 10 cm/s), la hauteur
des plis h (27, 32, 40 et 48 mm) et le pas des plis p (entre 2 et 3,5 mm). Pour caractériser le
comportement des filtres vierges, deux grandeurs sont étudiées : la perte de charge AP et la fonction de
répartition Fr.

1.2. Enseignements apportés par les expériences

Le premier enseignement issu des expériences concerne la perte de charge des différents filtres.
L’ensemble des résultats montre une grande influence des paramétres géométriques des filtres plissés
de type automobile sur I’évolution de la perte de charge en fonction de la vitesse de filtration, cette
influence étant moindre dans le cas du filtre THE (Tres Haute Efficacité) de type nucléaire. Le filtre de
type automobile ayant une perte de charge optimale posséde une petite hauteur des plis (h=27 mm) et
un grand pas (p=3,5 mm). La figure 3 illustre les évolutions de la perte de charge en fonction de la
vitesse de filtration pour chaque type de filtre.

L’étude des fonctions de répartition pour chacun des filtres montre une répartition homogéne
des écoulements dans un filtre THE, alors que la répartition est hétérogéne dans le cas des filtres de
type automobile. Cette hétérogénéité augmente avec la vitesse de filtration ; elle a également été
observée lors d’études menées par Cai et Tebutt [1], [2]. La répartition préférentielle vers le creux du
plt d’un filtre de type automobile démontre que la surface de filtration de ces filtres n’est pas utilisée
de maniere optimale. A titre d’exemple, la figure 4 propose les fonctions de répartition pour un filtre
de type nucléaire h27,5p2,2 (hauteur des plis 27,5 mm et pas des plis 2,2 mm) et pour un filtre de type
automobile h27p2, & deux vitesses de filtration (vf=1 cm/s et vi=10 crv/s).
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Figure 3 - Evolution de la perte de charge d’un filtre de type nucléaire et d’un filtre de type
automobile avec la vitesse de filtration
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Figure 4 — Fonction de répartition pour un filtre (h27p2) de type nucléaire et de type
automobile, en fonction de la vitesse de filtration

2. ETUDE NUMERIQUE RELATIVE AUX FILTRES PLISSES VIERGES

2.1. Contexte numérique

L’écoulement au voisinage du filtre est décrit par les équations de Navier-Stokes en régime
permanent et isotherme. De plus, de par les faibles variations relatives de pression (y compris dans le
fHtre), I’écoulement est incompressible. Les pertes de charge 4 I'intérieur du filtre sont modélisées,
dans le code CFX [3], par un terme puits dans ’équation de mouvement du fluide, selon la loi de

VP=RU,

["écoulement du médium filtrant et U la vitesse locale de !’écoulement dans le milieu poreux
(discontinue a l'interface du filtre en raison de la porosité du filtre). L’écoulement est laminaire au
voisinage du filtre et on fait I"hypothése qu’il I'est également sur tout le domaine de calcul. Les
parametres introduits dans le fichier de données des calculs sont la vitesse d’entrée, la viscosité et la
masse volumique de I"air (a 20 °C), la porosité et la résistance aéraulique du milieu poreux. Ces deux
derniers parametres proviennent directement de mesures effectuées sur un filtre plan dont le médium
filtrant est identique a celui du filtre plissé.

Darcy : ou R est un tenseur du second ordre représentant la résistance locale 2




Les filtres modélisés ont les caractéristiques géométriques des filtres utilisés pour les plans
d’expéniences ; ces caractéristiques different pour un filtre nucléaire et un filtre automobile. Ainsi,
pour les filtres de type automobile, les figures 5 et 6 montrent une caractéristique spécifique de ces
filtres : ’embossage, « gaufrage » appliqué au médium filtrant qui rapproche les plis entre eux afin de
les maintenir a distance constante ; cette structure implique une géométrie des plis plus complexe que
pour les filtres de type nucléaire (figure 7).

Figure 5 — Vue de dessus d’un filtre Figure 6 — Vue latérale d’un filtre
de type automobile de type automobile

Figure 7 — Vue transversale d’un filtre de
type nucléaire

Ainsi, il a été créé dans un premier temps (figure 8), un modéle créneau bidimensionnel, puis,
afin de réaliser une géométrie représentative de la réalité, une géométrie tridimensionnelle qui
reproduit I’embossage du filtre automobile. Pour le filtre nucléaire, des modeles créneau (figure 8) et
triangulaire (figure 9) bidimenstionnels ont €té créés.

A

Figure 8 — Modéele créneau appliqué Figure 9 - Modéle triangulaire appliqué au
aux deux types de filtre filtre nucléaire
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2.2. Apports de la modélisation

Le modele numérique élaboré permet, tout comme les expériences, d’obtenir 1’évolution de la
perte de charge en fonction de la vitesse de filtration, ainsi que les fonctions de répartition. Les
résultats obtenus témoignent d’un accord satisfaisant avec les résultats expérimentaux, tant en termes
de perte de charge qu’en termes de répartition de I’écoulement (figures 10 et 11, a titre d’exemple).

Filtre de type automobile h48p3,5
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Figure 10 - Comparaison des pertes de Figure 11 - Comparaison des fonctions de
charge obtenues a partir des modeles répartition obtenues a partir des modéles
numériques, avec les résultats expérimentaux numériques, avec les résultats expérimentaux

Les résultats présentés sur les figures 10 et 11 montrent que les modeles triangulaire dans le
cas du filtre nucléaire et tridimensionnel dans le cas du filtre automobile n’apportent pas de résultats
plus proches des valeurs expérimentales que le modele créneau ; ¢’est pourquoi, le modele créneau est
retenu pour les deux types de filtres.

Ce modele permet €galement de comprendre certains phénoménes physiques. Ainsi, afin
d’analyser la différence de répartition entre les deux types de filtre, des calculs de la fonction de
répartition ont été réalisés a partir d’'une méme géométrie, seule la résistance des médias A
I’écoulement variant. Les résultats résumés figure 12 témoignent que la différence des répartitions de
I"écoulement entre les deux filtres plissés est uniquement due a une caractéristique du médium filtrant,
la résistance aéraulique R du médium utilisé.

filtre nucléaire filtre automobile

Figure 12 -Comparaison de la répartition de I’écoulement (vf=0,07 m/s)

Par ailleurs, I'approche numérique permet de montrer que la loi de Darcy est valide, non
seulement localement (hypothese de base), mais aussi globalement (la loi de Darcy globale relie la
perte de charge du filtre & la vitesse moyenne de filtration. rapport entre le débit d’air et la surface de
filtration), pour les filtres THE. Cette particularité s’explique principalement par la grande résistance
aéraulique du filtre de type nucléaire qui oblige I’écoulement a se répartir uniformément sur toute la
surface de filtration. Le filtre plissé THE se comporte donc comme un filtre plan de surface de




filtration équivalente. Ceci n’est pas vérifié pour le filtre de type automobile, de résistance beaucoup
plus faible (30 fois inférieure). Les figures 13 et 14 représentent les évolutions de la perte de charge en
fonction de la vitesse de filtration ; les valeurs de la perte de charge sont issues de mesures
expérimentales, de simulations numériques 2D créneaux, ainsi que de la loi de Darcy utilisée de

maniére globale.
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Figure 13 - Comparaison des résultats Figure 14 - Comparaison des résultats
pour un filtre de type nucléaire h27,5p2,2 pour un filtre de type automobile hd8p3,5

CONCLUSION

Les travaux présentés permettent de caractériser la perte de charge et les écoulements d’air
dans des filtres plissés vierges de type nucléaire ou automobile. Les études expérimentales, associées
aux études numériques, ont montré une répartition homogene des écoulements d’air dans un filtre
THE de type nucléaire, alors que la répartition est hétérogene dans le cas d’un filtre de type
automobile ; cette hétérogénéité augmente avec la vitesse moyenne de filtration. Les résultats
numériques ont permis de mettre en évidence que cette différence de répartition est principalement due
a la résistance aéraulique du médium filtrant.

L’ensemble des résultats montre une grande influence des paramétres géométriques des filtres
plissés de type automobile (hauteur des plis et distance entre chaque pli) sur I’évolution de la perte de
charge en fonction de la vitesse de filtration, cette influence étant moindre dans le cas d’un filtre THE.
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Abstract : A numerical simulation of aerosol capture by an array of drops with steam condensation
on their surface is presented. Particle impaction has been predicted with an eulerian approach. This
work performs the influence of condensation on the aerosol collection efficiency and the evolution of
the collection efficiency with the distance between the drops. While varying the distance between
the drops from 5 to 25 drop diameters, we can highlight the modification of the impaction collection

. efficiency related to the disturbance of the velocity and concentration fields in the vicinity of the drops.

We observe strong variations of the collection efficiency, but the steam condensation at the surface of
the drops limits the decrease.

Résumé: Cette étude présente une simulation numérique de la collecte d’aérosols par une série de
gouttes sphériques a la surface desquelles se condense de la vapeur d’eau. Une approche eulerienne a
été utilisée pour calculer la collecte par impaction des particules sur les gouttes. Ce travail se propose
d’étudier I'influence de la condensation sur la collecte des aérosols, ainsi que 1’évolution des efficacités
élémentaires de collecte des aérosols avec la distance entre les gouttes. En faisant varier la distance
entre les gouttes de 5 a 25 diametres de goutte, nous avons pu mettre en évidence les modifications
d’efficacité d’impaction liées a la perturbation des champs de vitesse et de concentration au voisinage
des gouttes. Nous avons constaté de fortes variations de I’efficacité d’impaction, mais la condensation
de la vapeur d’eau a la surface des gouttes permet de limiter ces variations.

1 Introduction

La collecte d’aérosols par des gouttes sphériques intervient dans des domaines d’application tres
variés tels que le lavage de 'atmosphére par les gouttes de pluie en météorologie ou le développement
de systémes d’épuration des gaz comme les laveurs ou les dispositifs d’aspersion de siireté dans les
industries chimiques et nucléaires. Dans certaines applications, lorsque I’atmospheére est saturée en
vapeur d’eau et que les gouttes injectées sont froides, la vapeur d’eau se condense & leur surface. Le
flux de condensation provoque un écoulement radial dirigé vers la goutte qui modifie la collecte des
aérosols.

Cette diversité d’applications a généré de nombreuses études théoriques et expérimentales au cours
des dernieres décennies afin d’établir des modeles d’efficacité élémentaire de collecte des aérosols.
[efficaciré élémentaire de collecte est définie par l» rapport entre la masse d aérosols collectée et celle

présente dans le volume balayé par le collecteur sphérique.

Les données antérieures issues des approches expérimentales et théoriques sont présentées sous
la forme de lois de corrélations de nombres caractéristiques adimensionnels, exprimant 'efficacité
élémentaire de collecte pour un ou plusieurs mécanismes en fonction du diametre du collecteur, de
celui de 'aérosol et des caractéristiques de I’écoulement.




Les premieres études théoriques de Langmuir [1, 2], sont fondées sur un modéle lagrangien du
comportement des aérosols en utilisant une description analytique du gaz vecteur (air), valide pour les
régimes potentiels ' ou visqueux? de I’écoulement autour de I’obstacle sphérique. Ensuite, le développe-
ment des moyens de calculs a permis & Beard [3], Grover [4] et McGann [5] de résoudre numériquement
les équations de Navier-Stokes, pour les régimes d’écoulement intermédiaires, et de donner de nouvelles
lois de corrélations pour I'impaction et linterception. A notre connaissance, aucune étude ne prend
en compte le cas ol de la vapeur d’eau se condense sur les gouttes.

Tous ces modeles ne concernent que des collecteurs isolés. Les sphéres sont plongées dans un
environnement & caractéristiques constantes et I’écoulement en aval n’est pas perturbé. Or, dans le
cas réel d’application de ces corrélations, les collecteurs peuvent se situer & une certaine distance les
uns des autres. Dans le cas de |’aspersion des réacteurs  eau pressurisde. on a estimé la distance entre
les gouttes entre 5 et 17 diametres de goutte. Dans ces situations. chaque collecteur subit linfluence
des collecteurs voisins, ce qui entraine une modification de I’écoulement, ainsi qu'une modification de
la concentration en aérosols & leur voisinage. Peu d’études ont été faites sur ce sujet, c’est pourquoi,
ce travail se propose d’étudier 'influence de la distance entre les obstacles sur I'efficacité élémentaire
de collecte des aérosols.

L'originalité de notre étude est l'utilisation d’un modéle de type bifluide: c’est une approche
eulerienne du comportement des aérosols, qui permet de calculer intégralement 1’écoulement de la
phase particulaire autour d’une série de gouttes sphériques et de prédire ainsi l'efficacité de chaque
collecteur. Les deux fluides considérés sont le mélange air/vapeur, qui est le gaz vecteur, et le fluide
particulaire constitué de l’aérosol étudié, dont le diametre est compris entre 0,1 et 10 um. Les gouttes
sphériques ont des diameétres compris entre 100 et 800 um et la vitesse relative entre les particules
et les gouttes varie de 0,3 & 3 m/s. L’écoulement de l’air au voisinage de chaque goutte est calculé
numériquement de maniére & prendre en compte les modifications apportées par la condensation sur
["écoulement, ainsi que les interactions entre les gouttes.

2 Collecte par impaction en présence de condensation i la surface
des gouttes

2.1 Ecoulement de I’air autour des gouttes et prise en compte de la condensation

Soit un repere en coordonnées sphériques (r, 8, ¢) centré sur la goutte. Ce repére sera utilisé par
exemple pour décrire la surface de la goutte (r = Ry). Un repére cartésien (z, y, =) centré sur la goutte
sera utilisé pour écrire les équations.

Dans les situations qui nous intéressent, le nombre de Reynolds de la goutte Re, est inférieur a
210, c’est a dire qu’il n'y a pas d’instabilités hydrodynamiques en aval de la goutte et celle-ci est
sphérique. Par conséquent, I’écoulement est axisymétrique. Nous allons faire I'’hypothese que l'on peut
négliger ’écoulement a l'intérieur de la goutte et comparer nos résultats avec ceux de Ayyaswamy [6]
qui ne fait pas cette hypothese.

On peut considérer que vis a vis de ce qui se passe & 'intérieur de la goutte, les échanges dans
la phase gazeuse peuvent étre étudiés a I’état stationnaire [7]. Ce qui simplifie considérablement les
équations & résoudre.

Nous pouvons faire quelques hypothéses et simplifications :

- la surface de la goutte est & I’équilibre thermodynamique et sa température de surface est uni-

forme;

— on suppose que les propriétés physiques du mélange sont indépendantes de la température;

1. Nombre de Revnolds > 1000
2. Nombre de Reynolds « |




- le mélange air/vapeur se comporte comme un gaz parfait et est incompressible (ps ne varie pas
avec Ty ni avec les concentrations d’air et de vapeur au voisinage de la goutte);
~ les transferts de chaleur par rayonnement sont négligés, ainsi que la condensation en masse;
En tenant compte de ces hypotheéses, les équations du probléme sont les suivantes:
Equation de continuité:

oU;
1
D2 1)
Equation de conservation de la quantité de mouvement:
au; -1 0P
— =+ Vg AUI (2)

7 6_23_7- - Pf . (91,-
Equation de conservation des espéces:
9Y;
Oz;
Y) représente la fraction massique de l'air (i=1) et Y3 celle de la vapeur (i=2); D, est le coefficient
de diffusion de la vapeur dans l'air. Les conditions aux limites a la surface de la goutte (r = R,) sont

les suivantes:
l'air adhere a la surface de la goutte:

Uj- — = D1z - AY, (3)

Uﬁ,s =0 (4)
I’air ne peut pas pénétrer ni sortir de la goutte?, donc:
Dy, 07y
Ues = - = 5
I Yl,s 87‘ (D)
la goutte est & 1’équilibre thermodynamique:
ng ./\/[2
2,5 — 2 (6)
prTs

ou P, est la pression partielle de la vapeur a la surface de la goutte, M, est la masse molaire de la
vapeur et T, est la température de surface de la goutte. A I'infini (r = o0), la vitesse Uy, ainsi que les
fractions massiques Y] o et Y3 o sont connues.

2.2 Modele eulerien du comportement des aérosols

Dans ce modele, le gaz porteur et la phase dispersée (particules solides) sont considérés comme
deux phases distinctes s’interpénétrant et interagissant 'une sur I'autre. Les équations du modeéle
bifluide sont obtenues & partir des équations locales instantanées de la conservation de la masse et de
la quantité de mouvement de chacune des phases. Le couplage interphasique apparait au travers du
terme de transfert de quantité de mouvement et de la force due au gradient de pression du gaz sur les
particules [8].

Les champs de vitesse et de pression de ['air sont donnés par la résolution des équations 1 et 2.
Soient V; la i-eme composante du vecteur vitesse des particules, « la fraction volumique des particules
et pp leur masse volumique. Puisque les aérosols représentent une phase diluée (o < 1), le «fluide»
particulaire est décrit par les équations suivantes:

do  9(a-V})

at e~ O (7)
ovy . oV 1 0P ) o ps

i Lt = L K (V= A R 3
0{ +V_} 0'1,'] /)p a"ll \P ( t (11)'{" <]. pp> gt, ( )

3.1l s’agit de la condition d’imperméabilité des incondensables



avec K, = 5. PL.CD 7). (9

2.3 Calcul de Pefficacité élémentaire de collecte de chaque goutte

La résolution des équations précédentes est effectuée avec le code de calcul CASTEM 2000 qui est
developpé au CEA. Le maillage est constitué de trois gouttes alignées dans le sens de |’écoulement,
ce qui permet de calculer le flux de particules pénétrant dans chaque goutte par impaction. Pour la
suite, l'indice 7 est utilisé pour désigner une grandeur concernant une goutte et prend donc les valeurs
1, 2 et 3.

Il faut donc calculer le flux de particules entrant sur toute la surface de I'obstacle (S;):

(I)imp,i = 0‘5—‘7 : Tl) ds : (10)
Si

ol a; représente la fraction volumique des particules & la surface de la goutte i.
L'efficacité élémentaire de collecte par impaction de la premiere goutte s’écrit :

Js, o,V -7 ds

OlJI'R?VO ' (11)

Eimp,l =
ou o représente la fraction volumique des particules & I’entrée du domaine et Vy leur vitesse sous la
premiere goutte.

Pour les deux gouttes suivantes, la concentration et la vitesse des particules en amont ne sont plus
homogenes, il faut donc calculer les flux en intégrant les champs sur la surface d’un disque de rayon
fy. Ce disque de surface Sp, correspond 4 la surface projetée d’une sphere sur un plan perpendiculaire
a ’écoulement en amont de la goutte. On a donc:

£ Js, a,V -7 ds (12)
e fSD,i av . ﬁds , ’
pour ¢ = 2 et 3.
Par exemple, on peut définir la vitesse moyenne des particules sur ce disque :
— s, V. ds
R —— — : (13)

De la méme maniére, on définit la vitesse moyenne d’air et la concentration moyenne sous les gouttes,
ainsi que la vitesse moyenne des particules et la concentration moyenne des particules a la surface des
gouttes.

3 Résultats des calculs

3.1 Validation du modeéle de condensation

Nous effectuons des calculs avec ce modele pour une goutte dont le diameétre varie de 100 3 500
pm. La température de goutte est fixée & 20°C. La pression varie de 1 & 5 bars et la température du
fluide varie de 25 & 140°C. Le mélange air/vapeur est toujours & saturation.

. : Ty, o 5 iy
La figure 1 montre 'évolution du rapport fi‘? (*) avec le produit 5c1/3Re;/2 () pour différentes

. ' Yix i -y
valeurs du nombre de Spalding W' = 1 — 3. Le nombre de Spalding est utilisé dans [6] pour

4. Flux de vapeur sur la goutte en mouvement / Flux de vapeur sur la goutte au repos
5. Sc est la nombre de Schmidt du mélange et Re, est le nombre de Reynolds de la goutte.




caractériser la condensation. Nous avons tracé nos résultats numériques sur cette figure, ainsi que
les différentes corrélations issues de la littérature [6, 9, 10]. W = 0,01 correspond & Ty = 95°C et
W = 0,62 correspond a Ty = 140°C. Pour une valeur de W fixée, nous avons effectué un calcul pour
trois gouttes différentes: Dy= 100, 300 et 500 um. Cette figure amene plusieurs remarques:

- le flux de condensation est plus important quand la goutte est en mouvement ;

— pour des valeurs faibles de W (fortes valeurs de la fraction massique d’air & I’infini), la vitesse
radiale provoquée par la condensation a la surface de la goutte est faible. Dans ce cas, le flux de
vapeur est essentiellement controlé par Re, et par conséquent les corrélations valides pour les
faibles débits de condensation sont-en bon accord avec nos résultats:

— pour des valeurs plus élevées de W, le réle joué par la vitesse radiale & la surface devient plus
important et on constate une différence entre nos résultats et ceux donnés par Pruppacher (9]
qui ne la prend pas en compte.

3.2 Effet de la condensation sur la collecte des aérosols

Nous effectuons une série de calculs avec ce modeéle couplé impaction/condensation pour une goutte
de 500 pm a 20°C plongée dans un mélange air/vapeur saturé & 140°C contenant des particules (figure
2). Afin de comparer nos résultats avec les résultats antérieurs, nous tragons notre corrélation pour
Pimpaction® donnée dans [7], calculée avec ces conditions thermodynamiques.

Nous appelons Eipmp cond 'efficacité de collecte de la goutte que nous obtenons avec CASTEM 2000,
car il s’agit de l'efficacité d’impaction des particules sur une goutte 3 la surface de laquelle de la vapeur
se condense. Pour la calculer, nous utilisons I’équation 11.

Sur la figure 2 on constate que la condensation n’a pas d’effet sur la collecte des plus grosses
particules (Stk > 2), puisque les résultats de notre corrélation sont identiques aux résultats des
calculs CASTEM 2000 qui tiennent compte de la condensation. Par contre, nous remarquons que
la condensation a un effet sur la collecte des petites particules (Stk < 2), car ce phénomene est
beaucoup plus important que limpaction, du fait de la vitesse de condensation & la surface de la
goutte qui entraine les particules. Notons que ces résultats sont en bon accord avec ceux de I'expérience
CARAIDAS [11] qui ont été obtenus dans des conditions thermodynamiques proches de celles de nos
calculs (Ty = 120°C et P=4 bars) pour des gouttes de 300 et 700 um. En effet, pour des particules de
diametre compris entre 0,5 et 3 pm, lefficacité mesurée varie entre 0,5 et 1.

3.3 Influence de la distance entre les gouttes sur ’efficacité de collecte

Nous avons appliqué ce modéle au cas de trois gouttes alignées et espacées de 5 4 25 diamétres
de goutte. Nous calculons ainsi I'évolution de I’efficacité de collecte de chaque goutte avec la distance
entre les gouttes. Les conditions thermodynamiques sont les mémes que précédemment. Pour les petites
particules (D, < 1 pm), soumises au flux de condensation, la baisse d’efficacité de la troisitme goutte
par rapport a la premiere est de ['ordre de 33% et ne varie pas avec la distance entre les gouttes. Pour
les particules plus grosses, pour lesquelles la condensation tend 4 maintenir une faible concentration
en amont des gouttes, ces variations se situent entre +19% et -17%.

4 Conclusion

Ce travail montre un bon accord entre la simulation numérique de la collecte des aérosols par une
serie de trois gouttes alignées a la surface desquelles se condense de la vapeur d'eau, des données issues
de la littérature et des résultats expérimentaux. Nous observons que la condensation de la vapeur d’eau
a la surface des gouttes modifie la collecte des aérosols dont le nombre de Stokes est inférieur & 2. De

6. [I s’agit d'une formule semi-empirique permettant de calculer I'efficacité d impaction d'une goutte en fonction du
nombre de Stokes des particules et du nombre de Reynolds de la goutte.




plus, leffet de la distance entre les gouttes sur la collecte des aérosols par les gouttes est sensible pour
les distances entre les gouttes que nous avons étudiées. Ces approches numériques sont maintenant
validées pour étre appliquées dans divers domaines tels que le lavage de ’atmosphére par des gouttes
de pluie ou l'optimisation de systemes d’épuration.
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INFLUENCE D’UN AEROSOL SUBMICRONIQUE SUR LE FONCTIONNEMENT D’UNE
DECHARGE FIL-CYLINDRE

Unger L., Ehouarn P., Borra J P.
Laboratoire de Physique des Gaz et des Plasmas,
Equipe Décharges Electriques et Environnement (UMR 8578 du CNRS),
Ecole Supérieure d’Electricité, Plateau de Moulon, 91192 GIF-SUR-Y VETTE cedex

Résumé : Un systtme de charge d’aérosol par décharge couronne fil-cylindre de polarité négative a pression
atmosphérique a été testé. Le but de cette étude est double : (i) disposer d’un systéme dont le courant de particules
chargées en sotie soit contrdlé (limitation du dépdt i.e. évolution temporelle reproductible et courant de sortie
maximal), permettant le contrble du débit de charge et (ii) étudier P’influence de 1’aérosol sur le fonctionnement de la
décharge. Les différentes contraintes pour stabiliser la décharge et les premiers résultats de 1’étude paramétrique
(dimensions de la zone de décharge et conditionnement de 1’aérosol i.e. débit, concentration et vitesse) sont présentés.

I. Introduction

Le but n’est pas de mettre au point un systéme de charge des aérosols plus efficace que ceux existants, mais de
disposer d’un systéme calibré (évolution temporelle du courant de sortie reproductible). En outre, nous abordons
I'influence de I’aérosol sur le fonctionnement d’une décharge fil-cylindre 4 pression atmosphérique.

II. Systéme expérimental et méthodes de mesures
La source d’ions est une décharge fil-cylindre de polarité négative, dans laquelle I'aérosol est injecté, parallélement a
l'axe de la décharge (I’aérosol circule entre deux tubes en verres cf. Figure 1).
L’aérosol de test est produit par nébulisation d’une solution de NaCl (dont la concentration permet de connaitre la
taille moyenne des résidus secs). On obtient ainsi un aérosol unimodal polydispersé dont le diamétre moyen varie de
40 mn & 100 nm, la concentration étant de 1’ordre de 10’ cm™,
A l’aide d’un oscilloscope (bande passante 500Mhz) et d’un picoAmperemétre, les caractéristiques électriques
suivantes ont €t€¢ mesurées :

+  Courants moyen et impulsionnet de décharge (collectés sur le cylindre)

o Courants de fuite dans les différentes parties du systéme

»  Courant d’aérosol chargeé en sortie du systeéme (collecté sur un systéme de grille + cage de Faraday)
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~ . 100801 &, D=03mm|- T i
Tubeen vare ————— - 1 1.00E-02 + +D:o_7mm_,_—_T_%r.%_——z.l.i___;
, 100E-03 L : R
" 1.00E-04 |
1.00€E-05
1.00E-06 -
1.00E-07
1.00E-08 4
1.00E-09 4
1.00E-10
1.00E-11
1.00€-12

45

|

il
iz
251
3%
A3

leylindre (A)

|
ff

Valim (kV) !

Figure 1 : Schéma de Pioniseur Figure 2 : Caractéristique potentiométrique du
systéme Fil-Cylindre

La figure 2 présente les caractéristiques de décharge fil-cylindre a pression atmosphérique pour différents ravons de
courbure du fil (deylindre=14 mm) dans I'air sec sans murs isolants et la méme caractéristique pour un rayon de
courbure de 163um apres polarisation des surfaces isolantes dans le systéme fermé présenté figure 1 (cf § IV.3.).

Le nombre de charges acquises par des particules de diametre d;, au bout d’un temps t passé dans une densité d’ions
Ni, qu'il s'agisse de charge par diffusion des ions ou de charge par effet de champ, est une fonction croissante du

-:produit Nixt ct du diam¢tre des particules (fHIN 82]). C'est pourquoi le point de fonctionnement choisi est compris

45




dans la gamme de tensions variant de 7.5 4 10 kV, ce qui permet d’établir un régime de glow (courant continu
correspondant a la superposition d’impulsions trichels indiscernables) et d’obtenir une concentration d’ions Ni élevée,
de répartition spatiale continue et constante dans le temps favorable a la charge des particules.

Les conditions géométriques permettant d’obtenir des plages de tension de glow importantes (de 7.5 & 10 kV), ainsi
que des niveaux de courant de décharge importants (25 mA/m avant I’arc), sont des faibles rayons de courbures pour
I’électrode active, et des rayons de contre-électrode importants. Le systéme d’électrodes suivant : dg=330 um et
Reylinare=14 mm a donc été pris en référence pour 1’étude qui suit.

M. problématique

Stabilisation de la décharge : une estimation du produit Nixt (de I'ordre de 10’ s.cm™) implique des niveaux de
charges qui permet d’expliquer les pertes par collection des particules chargées observées sous forme de dépdt sur les
clectrodes et sur le tube de sortie en PTFE. Cet encrassement progressif des électrodes de décharge entraine une
variation dans le temps du courant de décharge & tension fixe- {apparition de- décharges filamentaires) et donc des:
conditions de charge de I’aérosol. En diminuant le temps t de passage de 1’aérosol dans la zone de décharge, les pertes
diminuent, ainsi que 1’efficacité de charge. 1l s’agit donc de trouver le point de fonctionnement optimal ¢’est-a-dire de
trouver le meilleur compromis entre efficacité de charge et pertes par collection sur les électrodes (donc durée
maximale de stabilit¢ du systeme). Cette optimisation entre charge et pertes passe par une optimisation des variables
du systeme : dimensions du systéme et de la zone de décharge et conditionnement de I’aérosol (concentration, débit,
taille des particules). La figure 3 résume la problématique-en fonction de- Iinfluence des différents parametres sur la
concentration d’ions Ni et sur le temps de passage t.

régie de décharg Chombtriect dmersiars G tiomement 0
(Gorart], vet Qs Tr du dePaérosd I T ™1 T T ™ T T i
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Mobilité électrique (*3,3.10"m¥V.s)
o

i \ (s | I
Q.01 0.1 1.0 10
Diamétre des particules (um)

Figure 4 : Mobilité électrique due 4 la charge par diffusion
ct par effet de champ en fonction du diamétre
(E=5.10° V/m et Ni.t=10" cm™.s) [HIN 82]

Ségrégation des ions et des aérosols en sortie de décharge - dans le cas de I’air sec, une partie des ions (~0.1 %) créés
au voisinage du fil est entrainée par le flux d’air en dehors de P’espace inter-électrodes vers la surface du tube de sortie
(voir paragraphe suivant) voire méme jusqu’a I’électrode de mesure 4 la sortie du systéme. Ce courant d’ions en sortie
doit étre limité pour déterminer avec exactitude le courant de particules chargées en sortie. Cette ségrégation des ions
et des aérosols est possible du fait de la différence de mobilité entre les particules chargées (up = 107 m#/V.s) et les
1008 (Wions = 107 m?/V.s) (cf. figure 4).

[V. Définition d'un systéme et d'un protocole pour I'étude paramétrique

Nous présenterons dans un premier temps les contraintes a respecter pour obtenir un systéme de décharge stable dans
nos conditions ¢t dans un deuxiéme temps les résultats des mesures du courant de sortie (courants moven et
instantané).

[V.1 Stabilisation de la décharge et effet de I’humidité sous flux continu d’air sans aérosols
En I"absence d’aérosol. les conditions requises pour la stabilisation du courant de décharge sont les suivantes -




centrage du fil haute tension par rapport au cylindre afin d'obtenir une décharge homogéne autour du fil, donc une
densité d'ions dans l'espace inter-électrodes homogéne 6t axisymétrigue,

réduction des fuites surfaciques (de la haute tension vers les masses) : les chemins de fuites en surface des parois
isolantes doivent étre allongés afin de limiter les fuites électriques perturbant fa mesure du courant de décharge,
élimination des décharges parasites (vers les masses proches de I'électrode active): les parois proches de I'électrode
active (fil) doivent étre isolantes (PTFE, PVC) ou a une distance supérieure a la distance inter-électrodes.

A [Leytingee| (UA) Passage a | ’_&‘
Sans Aérosol (débit d ’air seul) Avec aérosol
60 +
40 -F
201 heo% Hr#0% « Tvie >
>
Passage de I’air sec Temps

a | ’air humide
Figure 5 : Evolution du courant avec et sans aérosols dans I’air sec et humide

La double nécessité de travailler dans un milieu fermé pour éviter les pertes d’aérosol et les décharges parasites (entre

le

fil 4 la haute tension et d’éventuelles masses a proximité) impose des surfaces isolantes a proximité de la décharge

(cf. Figure 1). Le fonctionnement de la décharge induit une polarisation des surfaces. Ces zones de potentiel non nul
proches de la décharge induisent une diminution du champ électrique a proximité du fil (et une diminution du courant
de décharge). On distingue alors deux évolutions possibles selon I’humidité relative Hr :

Si Hr =0, la dépolarisation des surfaces isolantes est impossible, et la charge progressive des isolants induit une
diminution du courant de décharge (voire une coupure de la décharge) aprés une durée qui dépend de la nature des
isolants (i.e. de la valeur du potentiel de surface Viymse.). Dans le cas ou la décharge est coupée, la différence de
potentiel entre le fil polarisé a 8.5 kV et les surfaces proches du cylindre de masse est inférieure a la différence de
potentiel seuil pour ['ionisation du gaz i.e inférieure 4 6 kV (cf figure 2) ; cela implique que le potentiel des
surfaces 4 proximité du cylindre de masse aprés polarisation en air sec est en moyenne de I’ordre de 2.5 kV. Le
seuil de tension d’apparition des décharges dans ces conditions (murs polarisés) est plus élevé du fait de la
diminution de champ induit par la polarisation des murs (courbe reliant les ronds de la figure 2). Toutefois, la
méme évolution du courant avec la tension, i.e. la méme succession des régimes de décharge est alors induite par
des potentiels plus élevés.

Si Hr #0, la dépolarisation partielle des surfaces isolantes est possible (par diminution de la résistance surfacique)
et un équilibre quasi-stationnaire s’établit entre la polarisation des surfaces par dépdts d’ions issus de la décharge
et la dépolarisation par fuites surfaciques. Il faut souligner qu’au cours d’expériences préliminaires, ou
I"humidification de 1'air était réalisée par bullage avant injection dans la décharge sans filtre intermédiaire, la
production de goutte de film et de jet par explosion des bulles a conduit 4 la mesure d’artéfacts expérimentaux ; en
effet, des bouffées de particules/gouttes chargées ont €té mesurées en sortie du svsteme et supprimées par
utilisation d’un impacteur entre le bulleur et la décharge.

La diminution du courant de décharge et la constante de temps de pelarisation, dépendent de la nature des isolants et
de 'humidité relative Hr. Le temps de mise a I’équilibre (avec Hr = 60%) est de 1’ordre de 15 min dans notre cas (mur
supérieur en PVC et inférieur en PTFE). Cet équilibre atteint, le courant de sortic en I'absence d’aérosols est alors
inférieur 4 0.5 nA. Ces conditions permettent 1'étude de 1’efficacité de I'ioniseur pour la charge des aérosols.

[V.2 Courant de particules chargées en sortie du systéme

Le courant de particuies chargées, mesuré sur la grille 4 la sortie du systéme peut €tre exprimé de la manicre suivante :

[

-/

o Ioma st le courant théorique de particules chargées (sans pertes) / pmax = Q. xC p Xxe

collpost [pcrlcour avec

=7, .~

sortie pmax colldéch

~ air
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Avec Q,; le débit d'air (m’/s), C, la densité de particules chargées par m’ de gaz et n le nombre de charges moyen par
particules

¢ Leonaecn est le courant de particules collecté sur le cylindre de décharge

o Leoupos €St le courant de particules collecté sur le tube de PTFE

*  Ipencow €St le courant de particules collecté sur des masses en sortie avant la grille

La trajectoire des ions et des particules chargées dépend du champ électrique et de la vitesse du gaz vecteur dans les
différentes parties du systéme (1. Espace inter-électrodes, 2. Tube de sortie, 3. Espace entre la sortie et 1’électrode de
mesure). *

La présence de la grille 4 la masse et sa position font varier la quantité de charges accumulées entre la sortie et la
grille. Le champ é€lectrique est donc modifié par la présence de cette électrode de mesure, et la valeur mesurée en
sortie dépend sa position.

Un exemple du courant moyen obtenu en sortie du systéme en fonction de la tension appliquée a I’électrode active et
du diametre moyen des particules est représenté sur la figure 6.
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Figure 6 : Evolution du courant de sortie (Igrille) en fonction de la tension appliquée an fil

En augmentant la tension appliquée, on augmente I'efficacité de charge, mais également le champ électrique dans
P'espace inter-€lectrodes i.e I'efficacité de collection. Les variations du courant de sortie en fonction de la tension sont
donc représentées par une courbe présentant un maximum (rapport charge/perte maximal) pour une géométrie et un
débit donnés. Le courant représenté est ici un courant moyen.

Le diamétre moyen des résidus secs augmente avec la concentration en NaCl (40 nm pour 1g/l. - 80 nm pour
100g/L). La mobilité des particules augmente avec le diameétre (Mpcq/dpecdp?/dpocdp pour la charge par champ) et la
tension nécessaire pour atteindre le point de fonctionnement est plus faible (efficacités de charge et de collection plus
importantes). De plus, le niveau de charge augmente avec dp, ¢’est pourquoi le niveau de courant de sortie au point de
fonctionnement est plus élevé quand la taille moyenne des résidus secs augmente.

[V .3 Polarisation — dépolarisation ; dynamique du courant de sortie
Les mesures de courant moyen (a I'aide d'un multimétre) ne permettent pas d'observer les variations rapides du courant
de sortie. L'utilisation d'un oscilloscope multi-voies a permis de mettre en évidence des variations rapides du courant
de sortie, que nous attribuons 4 la variation du potentiel de surface du tube de sortie en isolant (PTEE).
Les surfaces isolantes proches de I'électrode active (le fil) collectent un courant d'ions non négligeable, et acquiérent
ainsi un potentiel de surface non nul. Le degré d'humidité du gaz va ensuite permettre ou non la dépolarisation des
surfaces.
La figure 7 décrit de maniére qualitative les variations temporelles du courant de sortie lorsqu’un aérosol est injecté
dans la zone de décharge, ainsi que les hypothéses sur le profil de potentiel de surface permettant de les expliquer.
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Figure 7 : Dynamique du profil de potentiel de surface et du courant de sortie en résultant avec un débit
d’aérosol (équilibre polarisation — dépolarisation)

Pour une mobilité donnée, on peut définir un potentiel de surface critique Vo, correspondant 4 la valeur a partir de
laquelle les particules ne sont plus collectées sur la surface de PTFE. Pour un flux de charge donné sortant de la
décharge, on peut définir une longueur critique Lo, correspondant a la longueur sur laquelle le potentiel de surface
doit Etre inférieur & V., pour qu’il y ait collection compléte du flux de charges émergeant de la zone de décharge. Si L
est la longueur a partir de laquelle V¢ atteint V., (en partant de 0 au niveau du contact entre le cylindre 4 la masse et
le tube de sortie), on peut alors expliquer qualitativement la dynamique du courant de sortie de la maniére suivante
e« CasouL>L; :étapes 1,23 et 4
Le flux de charge est collecté entiérement sur I’isolant ; le courant de sortie est nul, et I’isolant se charge.
« CasouL<L,y : étape 5
Une partie des particules chargeées est collectée sur ’isolant (sur une longueur L) et le reste sort du systéme ; le
courant de sortie est non nul. Le flux de charges normal 4 la surface de I'isolant diminue et la dépolarisation
induit une diminution du potentiel de surface. Le profil de potentiel évolue donc vers un cas type étape 4.
En fonctionnement, le systéme est & I’équilibre (dynamique) entre des profils (L>Ley) et (L<Ley) et le courant de
sortie a I’allure indiquée sur la figure 7.
Par ailleurs, avec I’encrassement des électrodes progressifs des électrodes, ces phénoménes de bouffées sont alternés
avec des périodes de quelques secondes ot le courant de particules chargées en sortie est continu, et non nul. Cela
correspond 4 une polarisation plus importantes du PTFE due 4 une variation dans le fonctionnement de la décharge.

V. Premiers résultats de I’étude paramétrique

V.1 Géométrie de la décharge

En faisant varier les dimensions de la contre électrode, on vchange a la fois le temps de passage (pour un débit donné)
et la densité d’ions Ni disponible a I’endroit de I'injection. La figure 8 représente les variations du courant moyen de
particules chargées (au point optimal de tension) en fonction de la longueur du cylindre Leglingre €t de son diamétre
intérieur Dy,
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Figure 8: Evolution du courant de sortie Igrille en fonction de Liyiindre €t Ding
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On retrouve 13 des variations typiques en fonction de la géométrie de notre systéme (précipitateur électrostatique en
géométrie fil-cylindre), que ’on peut expliquer avec la formule de Deutsch-Anderson donnant [’efficacité de
collection (le courant de sortie pourrait étre approché par L.q.=1-E) en fonction des dimensions du cylindre et des
vitesses radiale (Vz) et axiale (Vgaz):

L .
E =1-exp(4., T ~ointe)
VGAZ Di.nt

En effet si Loy augmente (ou si Dy, diminue), I'efficacité de collection augmente, et le courant de particules
chargées en sortie diminue. Le courant de sortie est donc maximal pour des petites longueurs et des grands diamétres
de cylindre (limitation des pertes).

V.2 Influence de I’aérosol
Les pertes par collection de particules chargées induisent des variations géométriques et perturbent le fonctionnement
de la décharge. Les conditions de décharge (et de charge des particules) évoluent donc dans le temps. I1 convient donc
de limiter le dépdt sur les électrodes pour limiter 1’évolution temporelle du courant de sortie. Nous n’avons pas encore
effectué I’étude paramétrique sur le temps de passage T et la concentration G, de I’aérosol, mais comme le montrent
les résultats des premiers tests (cf. Tableau 1) utilisant I’aérosol dilué dans un débit d’air humide, une nette
amélioration est envisageable en optimisant ces deux paramétres.

T (ms) Débit total (I/min) Cp/Cp0 Isortie (nA) Tvie (min)
Aérosol seul 6 4.5 1 10 60
Aérosol + air humide 2.4 11.7 04 25 >90

Tableau 1 : Variation du courant de sortie et du temps de vie du systéme avec et sans dilution de 1’aérosol

Cette optimisation est rendue possible par le fait que la concentration Cy en sortie de nébuliseur est de I’ordre de
10" cm”. Nous avons donc travaillé avec des concentrations trop importantes, et des temps de passage trop longs.
Ainsi, une augmentation du débit de fonctionnement permettra de remplir ces deux contraintes simultanément de
fagon a produire des courants de sortie plus importants.

VI. Conclusions et perspectives

L’analyse phénoménologique du systéme a permis de comprendre 1'évolution temporelle du systeme et des différents
courants mesurés ; d’une part, les phénoménes rapides (telles que la variation par bouffées du courant de sortie) et
d’autre part, I’évolution lente des différents paramétres avec I’encrassement des électrodes par précipitation
Clectrostatique. L’étude paramétrique de la zone de décharge (dimensions des électrodes) et du conditionnement de
I"aérosol (débit, concentration et taille) devrait permettre de diminuer suffisamment le temps de passage (donc les
pertes) pour pouvoir moyenner I’évolution temporelle. Dans le cas ol I’optimisation du temps de passage ne serait pas
suffisante pour limiter les pertes, nous avons prévu de mettre au point un systeme de charge des aérosols en post-
décharge. Le transfert d’acrosols chargés dans un tube (permettant de s’affranchir des contraintes d’encombrement)
fera également 1’objet d’une étude.

[HIN 82] Hinds W.C.. « Aerosol technology : properties, behaviour, and measurement of airborne particles »,
Wiley & Sons. 1982
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Résumé

Cet article est dédié a la présentation d’un
turbidimétre multilongueur d’onde. L'instru-
nent est optimisé pour permettre une inver-
sion en temps réel de spectres mesurés en un
grand nombre de points (typiquement 50 &
100). Une attention particuliére est portée a
la validation des mesures.

1 Introduction

La caractérisation des nuages de particules
est un défi majeur pour améliorer la maitrise
de nombreux procédés industriels. En fonc-
tion de la taille, de la concentration, des accés
opticques. de nombreuses techniques existent.

Quand la taille moyenne des particules est
proche de la longueur d’onde, une technique
classique et populaire est la turbidimétrie
pour quantifier la distribution granulomet-
rique et la concentration des particules du
milieu étudié.

Cet article est dédié a la description d'un
tel granulométre. Il est organisé comme suit.
La section 2 rappelle les bases théoriques et
les hypothéses de cette méthode. La section 3
est dédiée a la validation numérique et expé-
rimentale de la chaine de mesure. La section 4
est une conclusion ou des extensions possibles
sont suggérées.
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2 Inversion:

théorique et

Un turbidimeétre est basé sur le fait que
lorsque la lumiére traverse un nuage de
particules, ses propriétés spectrales sont
changées[l]. En effet lors de linteraction
entre un faisceau de lumiére et une particule,
une certaine quantité de lumiére caractérisée
par une section efficace d’extinction, Cey, est
soutraite au faisceau incident. Cette section
efficace dépend de la forme et la taille de
la particule, l'indice de réfraction complexe
de la particule et la longueur d’onde. La fi-
gure 1 illustre I’évolution de la section effi-
cace d’extinction en fonction du diamétre de
la particule, pour une goutte d’eau sphérique.
Sur cette figure, deux familles de courbes
sont tracées. La premiére famille (symboles
pleins) correspond & la section efficace d’ex-
tinction C,4, tandis que la deuxiéme famille
(symboles vides) correspond a la section ef-
ficace d’absorption Cgps. Le parameétre pour
ces deux familles est la longueur d’onde in-
cidente. Pour chaque famille, quatre courbes
sont tracées, correspondant aux longueurs
d'ondes 0.4, 0.6, 0.8 et 1.0 um. A chaque
longuewr d’onde correspond un indice de ré-
fraction complexe de I'eau (m n — ik).
Nous avons utilisé les valeur données par
Halle et Querry([2], qui correspondent égale-
ment a celles obtenues a partir de la formule
de Thormalhen et al [3] pour la composante
réelle. La table suivante compile certaines de
ces valeurs a titre illustratif. La section effi-
cace d'absorption a été multipliée par un fac-

o

teur arbitraire afin de pouvoir étre tracée sur
cette figure. Ce facteur (grand) confirme que
'absorption peut étre négligée. Nous consta-
tons que la section efficace d’extinction évolue
avec le diametre suivant une loi dépendante
de la longueur d’onde. Ce fait est mis en évi-
dence figure 2 ou ’évolution du facteur d’ef-
ficacité d’extinction est tracée en fonction du
diametre, avec la longueur d’onde comme pa-
ramétre. Le facteur d’efficacité d’extinction
est défini comme le rapport de la section ef-
ficace d’extinction par la quantité d’énergie
incidente sur la surface géométrique de la par-
ticule. Cette figure, plus classique, met en
évidence les similarités et différences de la
section efficace d’extinction avec la longueur
d’onde.

A (en micron) n k
0.4 1.339 1.86%107°
0.6 1.333 1.09*1078
0.8 1.329 1.25*%1077
1.0 1.327 2.89*107°

Table 1: Evolution de 'indice de rfraction
de I'eau en fonction de la longueur d’onde

Une expérience de turbidimétrie est sché-
matisée figure 3. Un faisceau incident de lu-
miére blanche, issu d’une source d’extension
latérale D, et située a z; du nuage a étu-
dier, émet un rayonnement d’intensité [,.
Le nuage, d’épaisseur L, contient les par-
ticules dont on cherche a mesurer la taille
et la concentration. L'intensité [/ de la lu-
miere transmise est mesurée par un détecteur
de diamétre Dy, situé a une distance z,; du
nuage.

Si les hypothéses suivantes sont vérifiées:

z
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Figure™1: Evolution de la section efficace
d’extinction en fonction du diamétre d'une
goutte d’eau
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d’extinction en fonction du diameétre d’une
goutte d’eau

n

. La dimension L et la concentration des
particules sont telles qu’il n’y a pas de
diffusion multiple dans le nuage,

La dimension Dy et la distance z; sont
telles que le détecteur ne collecte pas
la lumiére diffractée par les plus grosses
particules,

La dimension de la source D; et la
distance z; sont telles que la lumiére in-
cidente peut étre considérée comme par-
faitement collimatée,

alors on peut écrire our chaque longueur
)
d’onde:

I

Io

— exp <_ /0'°° Coae(r)], N, L dr> (1)

A

ou N,dr représente le nombre de particules
par unité de volume de diamétre compris
entre r et r + dr.

Une mesure turbidimétrique consiste a par-
tir de la mesure d’une série de él/\, & extra-
ire la distribution /,. Ce probléme classique
d’inversion est traité par de nombreux au-
teurs. Nous avons travaillé a partir de l'ou-
vrage de Lawson et Hanson [4], par la mé-
thode dite des moindres carrés avec cont-
raintes non-négatives. Notre principale cont-
ribution a été de rechercher une program-
mation de cette méthode permettant une in-
version rapide, stable, et avec beaucoup de
points (typiquement de 20 a 100 points en
longueur d’onde et jusqu'a 500 en diamétre)
de I'Eq 1.
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Figure™3: Principe d’une mesure turbidimeét-
rique

3 Validation

Pour valider notre travail, de nombreuses si-
mulations numériques ont été réalisées:

1. soit en inversant les prédictions de I’é-
quation 1, avec une discrétisation en 100
points,

2. soit en simulant le schéma 3 grace & un
code de Monte carlo.

Seuls les résultats de Uitem (1) sont pré-
sentés dans cet article.

3.1 Validation numérique

Deux lois de ditributions sont utilisées dans
cet articler une loi de distribution gaus-

slenne:

N(r) =wexp <~M> (2)
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Figure™4: Comparaison entre la distribution
volumique initiale et celle obtenue par inver-
sion, pour des distributions gaussienne et lo-
gnormale.

et une loi de distribution log-normale:

N(r) = w rPm exp(—LGr) (3)

Les coeflicients sont, pour la distribution
gaussienne: w = 0.6 1074, 8 =0.11, ry = 0.5,
et pour la distribution lognormale: w = 28
108, B = 36.74, ry = 0.25. Les distributions
initiales ont été calculées en 100 points pour
des rayons compris entre 0.00001 pm et 3 pm.
Les spectres d’extinction correspondants ont
été calculés en 100 points équidistants com-
pris entre 0.5 um et 1.0 um, avec une épais-
seur du milieu L = 5 ¢cm. La procédure d'in-
version a été utilisée en imposant une épais-
seur du milieu de 5 cm, et un rayon des par-
ticules compris entre 0 et 5 um.

La figure 4 compare les distributions gra-
nulométriques, en volume, initiale (symboles
pleins) et extraite du spectre d’inversion



—Q— gaussienne
—&— lognormale
—OS— gausslenna

Longueur d'onde (en micron)

Figure™5: Comparaison entre les spectres
d’extinction originaux et ceux calculés a
l'aide de I'Eq (1) pour la distribution de
diameétres extraite du spectre. Distributions
gaussienne et lognormale.

(symboles vides) pour des distributions gaus-
sienne et lognormale. L’accord entre les dist-
ributions initiale et extraite est satisfaisant,
avec cependant une légére sous-estimation du
diametre le plus probable.

La figure 5 compare les spectres d’extinc-
tion initiaux (symboles pleins) et calculés a
l'aide de la formule (1) pour les distribu-
tions extraites représentées figure 4 (sym-
boles vides).L’accord entre les deux types de
courbes est excellent.

La figure 6 a pour objectif d’illustrer 'im-
portance du nombre de points de mesure.
Pour la méme loi de distribution lognormale
que celle présentée ci-dessus, le spectre d’ex-
tinction a été simulé comme étant discrétisé
enn 5, 10, 20, 40 et 80 points de longueur
d'onde, équidistants entre 0.4 et 1 pum. Le
nombre de rayons exigé pour construire la

Nombre de points
—0— 35

Diamétre

Figure™6: Distribution volumique extraite,
avec comme parameétre le nombre de points
de discrétisation du spectre et de la distribu-
tion

distribution est fix¢ comme identique au
nombre de mesures d’extinction (5, 10, 20,
40 et 80).

Afin de quantifier la qualité de I'inversion,
un coefficient de distance entre le spectre mni-
tial et le spectre calculé pour la distribution
extraite est introduit. Ce coefficient § est dé-

fini par:
2
Ai,mes /\,;,cal>

¢ = (%
6= ~ (4)

ou N est le nombre de points du spectre a in-
verser, est la transmittance mesurée

i,mes

I

Io

Io

a la longueur d’onde A; et %l est la trans-

i, Ccat
mittance calculée & la longueur d’onde A;. Le

tableau 2 compile les résultats obtenus. Dans
ce tableau, les lignes donnent le nombre de
points du spectre a inverser, tandis que les
colonnes correspondent au nombre de points
exigé pour décrire la distribution.
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L’amélioration de l'accord lorsque le
nombre de points de discrétisation du spectre
et de la distribution augmente est mis en évi-
dence. Le méme type d’évolution est obser-
vable en fonction des différents parameétres
du code (diametre minimum, diameétre maxi-
mum, ...). Nous définissons la meilleure in-
version comme celle qui permet d’obtenir
la plus petite valeur de §, indépendamment
de toute hypothése sur la distribution gra-
nulométrique des particules. Soulignons, que
sur un PC équipé d’un processeur Celeron
cadencé & 300 MHz, pour un spectre d’ex-
tinction discrétisé en 80 points et 80 points
exigés pour la distribution granulométrique,
le temps d’inversion est inférieur & 5s.

3.2 Validation expérimentale

Notre chaine turbidimétrique est basée sur un
spectromeétre Ocean Optics SD2000 avec son
logiciel d’acquisition. La mesure du spectre
est réalisée par une barrette CCD de 2048
éléements entre 0.5 et 1.0 um. La source est
une lampe halogeéne. Le temps d’intégration
sélectionné est de 1 ms, et 50 spectres consé-
cutifs sont moyennés pour chaque point de
mesure.

La génération de l'aérosol étalon est réa-
lisée par un générateur commercial de fumée.
Ce générateur vaporise un produit composé
d’eau, d'alcool et d’aditifs dont I'indice réel
de réfraction a été mesuré égal a 1.3333.Dans
la suite de cet article les indices complexe et
Imaginaire de ’eau seront donc utilisés. La fi-
gure 7 compare le spectre d’extinction mesuré
et le spectre d’extinction reconstruit a 'aide
de la distribution extraite par inversion. L’ac-

o |—9 Cext_mesure
—x— cext_calcule

Extinction
—

o
®

045 05 055 06 065 07 075 0.8 0.85
longueur d'onde (micron)

Figure™7: Comparaison entre les spectres me-
suré et reconstruit.
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Figure™8: Distribution en nombre extraite.
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Figure™9: Distribution extraite en volume.

cord est trés satisfaisant. Les figures 8 et 9
présentent les distributions granulométriques
en nombre et en volume extraites du spectre
de la figure 8. Le diamétre mesuré (0.2 pm)
est en accord avec la physique de la généra-
tion de I’aérosol (vaporisation/condensation)
ainsi qu’avec des mesures indépendantes.

4 Conclusion

La turbidimétrie multilongueur d’onde est
une technique dont le principe est établi de-
puis de nombreuses années. Cependant, les
progrés en instrumentation (spectrometre mi-
niature, barrette CCD) ainsi que les puis-
sances de calcul des PC actuels permettent
de lui redonner de l'attrait pour le diagnos-
tic en ligne d’aérosols. Ainsi, nous avons dé-
montré dans cet article qu’une instrumenta-
tion simple et bon marché, associée a un pro-
gramme convivial permettait d’extraire rapi-
dement et facilement la granulométrie d'un
aérosol a partir d’une mesure turbidimét-

rique.
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1 Introduction

Jusqu’a présent, les essais de givrage étaient réalisés avec des gouttelettes d’un diameétre moyen d’environ
20 um dans des écoulements saturés en vapeur d’eau afin de limiter ’évaporation. Compte-tenu de la durée
de transport des gouttes de la grille d'injection d’eau a P'obstacle par rapport au temps nécessaire pour les
refroidir, ’hypothése d’un équilibre thermique du nuage a la température statique de I’écoulement demeure
plausible (mais toujours non vérifiable). Aujourd’hui, il semble que l'on s’oriente vers des essais de bruine
givrante dont les diameétres atteignent quelques centaines de micromeétres a des températures proches de 0 ° C .
Ces conditions givrantes produisent des captations verglacées dont les formes dépendent des échanges thermiques
entre les gouttes impactées, 'obstacle et 1’écoulement. Or les dimensions de ces gouttes sont telles qu’elles ne
peuvent plus atteindre 1’équilibre thermique avant impact. Par conséquent, 'incertitude sur la température du
nuage peut conduire a la formation de captations non représentatives des conditions d’essais, voire remettre en
question la reproductibilité de celles-ci.

Les premiéres techniques de mesures de température de goutte ont été développées pour des applications
orientées vers le domaine de la combustion. Ces méthodes, non-intrusives, sont toutes des méthodes optiques
utilisant une source laser. Elles ne mesurent pas directement la température mais l'indice de réfraction du
liquide par diffusion élastique de la lumiere. La nature du milieu, la granulométrie du nuage et les plages de
températures étudiées déterminent la sensibilité de l'instrumentation, et il n’est pas possible de mesurer avec
précision la température de gouttelettes d’eau avec de telles méthodes comme nous allons le voir.

2 Historique

La réfractométrie d’arc-en-ciel est une mesure de l'angle limite de rétroréflexion (réfraction d’ordre 2 ou
supérieur). Cette position correspond & une zone de convergence des rayons lumineux réfléchis dans la goutte
(effet de lentille) avec un maximum d’amplitude, ¢’est-a-dire un arc principal. Celui-ci est accompagné d’arcs
surnuméraires d’amplitude plus faible produits par interférence. La position angulaire de ces arcs dépend de la
longueur d’onde incidente, de I'indice de réfraction et du diametre de la goutte ainsi que de sa sphéricité. L'op-
tique géométrique ne prédit que P'existence et la position angulaire des arcs principaux uniquement en fonction
de 'indice alors que les théorie de Lorenz-Mie et d’Airy confirment la présence des arcs surnuméraires, donnent
leurs amplitudes et montrent l'influence du diamétre et de la longueur d’onde incidente. Aussi la combinaison
de ces théories permet-elle de déterminer simultanément l'indice de réfraction (température) avec une précision
portant sur la quatriéme décimale, et le diamétre de la goutte {1]. Par ailleurs, Sankar et al. [2] ont mesuré en
complément la vitesse en couplant la vélocimétrie laser Doppler 4 la réfractométrie. Plus récemment, Van Beeck
et Riethmuller [3] ont montré que ces parameétres pouvaient étre mesurés simultanément par réfractométrie
arc-en-ciel en utilisant un photomultiplicateur comme récepteur au lieu d'une caméra CCD. Les études précé-
dentes supposent que l'indice soit constant a U'intérieur de la goutte. Par conséquent. celle-ci est homogéne en
rempérature. Cette hypothese, valable seulement pour des particules en équilibre thermique, n’est pas toujours
vérifiée dans les écoulements diphasiques. En effet, des gradients de température, donc d’indice, peuvent appa-
raitre & l'intérieur des gourtes lors d’échanges thermique et massique avec l'écoulement. Le cas des gradients
radiaux a été abordé par Anders et al. [4] dans le cadre de Poptique géométrique et Corbin et al. [1] dans celui
de la théorie de Lorenz-Mie. D'apres leurs résultats, les erreurs de mesure sont importantes pendant la phase
transitoire a cause des forts gradients qui régnent dans la goutte [4], et plus particulierement si ces derniers
s’accentuent vers la surface [1]. Dans ce cas, la valeur mesurée est en dehors de la plage d’indice existant au
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sein de la goutte. D'autres méthodes [5], dérivées de ’anémométrie phase Doppler (PDA) permettent la mesure
simultanée de la vitesse, du diamétre, de l'indice de réfraction et pour 'une d’elles du coefficient d’absorption.
Naqwi et al. (6] ont proposé une version ”étendue” de I’anémométre phase Doppler (EDPA) comportant deux
unités de réception. Chaque unité enregistre une différence de phase, fonction du diametre de la goutte et de
indice de réfraction pour la lumiere réfractée. Les auteurs montrent que le rapport des différences de phase
n’est fonction que de I'indice de réfraction pour une particule réfractante. La sensibilité du systéme dépend
principalement du positionnement des récepteurs. Il faut éviter la superposition de signaux réfractés avec des
signaux réfléchis ou diffractés, ce qui limite les angles de réception et restreint la plage de mesure aux indices
supérieurs & 1,27. La théorie de Lorenz-Mie montre que la précision ne peut descendre au dessous de 0,04.
Par ailleurs, cette valeur, confirmée par des validations sur des’jets mono et polydisperses, augmente lorsque le
diametre devient inférieur & 30 pm. Sankar et Bachalo [7] et Gréhan et al. (8] ont simulé I’effet d’une goutte
traversant un faisceau laser gaussien, et démontré que celle-ci peut diffuser, sous un méme angle, de la lumiére
par réflexion et par réfraction. Cet effet de trajectoire conduit & des erreurs sur la mesure de diamétre. Parmi les
solutions envisagées pour ’éliminer, la technique des deux bouffées (DBT) proposé en [9] offre la possibilité de
mesurer simultanément la vitesse, le diamétre, I'indice de réfraction et le coefficient d’absorption d’une goutte
avec une seule unité de réception. En diffusion avant, pour des gouttes au moins aussi larges que le faisceau,
la lumiere diffusée par réflexion est nettement distincte de celle par réfraction. Les signaux peuvent alors étre
analysés séparément. Le diametre de la goutte est déduit de la différence de phase du signal réfléchi tandis que
la vitesse et I'indice le sont du signal réfracté. En outre, le coefficient d’absorption est mesuré grace au rapport
des intensités des signaux. La précision sur la valeur de indice de réfraction atteint 1% pour des gouttes dont
le diametre est supérieur & 50 pm et croit jusqu’a quelques pourcents pour des gouttes plus petites.

Parmi toutes les techniques présentées, la plus précise est la réfractométrie d’arc-en-ciel avec une incertitude
sur la quatrieme décimale. Cependant, elle ne peut atteindre une précision inférieure au degré en raison de la
faible variation de l'indice de réfraction de l'eau avec la température, dont la valeur est proche de 107* / K
contre 5.107* =103 / K pour des solvants organiques (alcools ou hydrocarbures) [10]. En outre, cette sensibilité
diminue lorsque la température tend vers 0 ° C . Pour des gouttes en surfusion, il serait nécessaire de connaitre
la loi d’évolution de l'indice avec la température. Lorsque la goutte présente des gradients d’indice, l’erreur est
encore plus importante et la précision devient de ordre de quelques degrés. Malgré leur médiocre précision, les
méthodes dérivées de ’anémométrie phase Doppler sont plus adaptées & 'étude des nuages polydisperses que
la réfractométrie. La dynamique de taille de cette derniére demeure limitée en raison de la dépendance de la
position de l'arc, donc du récepteur, vis-a-vis du diamétre des gouttes.

La précision de ces techniques étant insuffisante, nous nous sommes tournés vers une méthode de mesure
par diffusion inélastique de la lumiére: la fluorescence.

3 Fluorescence induite par laser appliquée & une goutte sphérique:
Théorie
D’une maniére générale, la puissance fluorescée Py d'un volume contenant un produit fluorescent soumis
localement & un faisceau incident Iy et de longueur d’onde \; est définie par:

A
Pr = Copsntg ——— 1T,
't b77f1</\f>0 (1)

ot Cups est la section efficace d’absorption, détaillée au § 3.1, , est le rendement quantique de fluorescence

précisé au § 3.2 et < Ay > est la longueur d’onde moyenne du spectre d’émission en fluorescence.

3.1 Absorption

Dans le cas d’un faisceau laser gaussien (mode TEMgg), I'intensité relative locale vaut:

) = Me—‘l(yz-%:j)/wg (2

iO(I:y,Z T
0

Si la goutte est petite par rapport au ravon wg du faisceau incident, lefficacité d’absorption peut s'écrire:
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Claps = —lﬁacrgzo(z,y.:)m(mﬁ ~{mg—1)7) (3)

Le coefficient d’absorption £(\;), déterminé a partir du spectre d’émission fuorescente, varie en fonction de la

température T. D'un point de vue quantique, seule la population moléculaire dans I'état fondamental E; peut
etre activée en £,



3.2 Ermission

De nombreuses substances peuvent fluorescer en phase gazeuse, liquide ou solide, si elles sont excitées par des
photons d’énergie compatible avec leur spectre d’absorption, c’est-a-dire capables de provoquer une transition
électronique (état activé). Les molécules dissipent une partie de ’énergie absorbée suites aux collisions avec
d’autres molécules puis retombent dans leur état fondamental soit par émission d’un photon de plus faible
énergie (fluorescence) soit par désactivation collisionnelle. Les nombreux chocs intermoléculaires induisent un
élargissement des spectres d’absorption et d’émission allant méme jusqu’a un chevauchement partiel des deux
spectres.

Le rendement quantique 7, est le rapport entre le

nombre de transitions radiatives (fluorescence) par unité F. ———— F
de temps et le taux de désactivation par collisions. Le . S — 2 é F

nombre de transitions radiatives est lui-méme propor- S—— Ez 2
tionnel au rendement (quantique) naturel de fluorescence T

ng0 et & la constante de désactivation par fluorescence

k¢. Quant au taux de désactivation par collisions, il est

proportionnel dune constante de désactivation collision- hVi th
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tion diluée de molécules fluorescentes [12]. :
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La constante de désactivation collisionnelle k. suit une

loi de Boltzmann, o W est |'énergie d’activation colli-

sionnelle et kT correspond & I’énergie d’agitation ther-
mique:

F1G. 1 - Mécanisme de la fluorescence
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kc = k)c()e—

(5)

3.3 Puissance fluorescée

Les résultats précédents conduisent & ’expression générale pour une goutte, homogeéne en température,
faiblement absorbante (eCd, < 0,1) et de diameétre inférieur & 0,6 wq:

Pf = KopthpeEECngO(z:ya Z)e%e—(y2+22)/w3) (6)

avec 8 = Eﬁ_—%u“—vv- > 0. Les coefficients K,p; et K pec sont des constantes qui dépendent respectivement du
montage optique et de la molécule fluorescente utilisée.

4 Validation expérimentale

Le colorant le plus adéquat pour des mesures de température en solution aqueuse est la rhodamine B dont
lintensité de fluorescence varie de 5%/K aux températures ambiantes [14]. Son spectre d’absorption centré sur
550 nm permet de ’exciter avec la composante verte d’un laser a Argon ionisé et le maximum d’émission se
situe vers 600 nm.

Le banc (figure 2) est composé de deux rampes perpendiculaires dont l'une comprend une source laser & argon
ionisé d’une puissance de 60 mW émettant de la lumiére verte & 514,53 nm et une lentille de focalisation, et 'autre
une lentille de réception, un filtre passe-bande centrée sur 600 nm (pic du spectre d’émission de la rhodamine
B) et un photomultiplicateur (P.M.). L'intersection des glissidres définit la position du volume de mesure. Au
dessus de ce point, un injecteur monodisperse (Microdrop MD-K-140 H) a été fixé verticalement sur un systéme
de déplacement micrométrique, mobile latéralement et verticalement. La position longitudinale du volume de
mesure est ajustée en déplacant la lentille de focalisation. Les signaux recueillis par le phomultiplicateur sont
envoyés sur un oscilloscope dont Uentrée comporte un boitier de résistances de charges pour 'amplification du
signal en tension. Pour I'ensemble de cette série de mesures, le volume de mesure a été placé & une distance de
3 mm de l'injecteur. La vitesse initiale des gouttes est d’environ 3 m/s, et le temps de transport correspondant
d’une milliseconde. Une estimation du temps caractéristique de refroidissement par le modele proposé en [13]
donne 25 ms pour un diamétre de 92 um. La température de la goutte est donc celle mesurée par la sonde incluse
dans l'injecteur. A une telle distance, la position latérale du train de gouttes présente de faibles fluctuations
comparée au diametre du faisceau. Enfin, le rapport entre la distance parcourue et le diametre de la goutte est
suffisamment grand pour considérer qu’elle est sphérique.
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4.1 Température

Le comportement en température de 'intensité de fluorescence d'un train de gouttes monodisperses a été
etudié entre 28 * C et 60 * C avec une précision de I’ordre de 0,5 ° C (figure 3). La condition de référence, indexée
0, coincide avec le point de mesure & plus basse température. La pente, qui n’est autre que 3, est sensiblement
constante avec une valeur de 4900 K~!; Elle assure une sensibilité en température de 0,2 K au dispositif si 1’on
admet que l'incertitude sur Iy/I est de 'ordre de 1 %.

4.2 Diametre

L’injecteur Microdrop fonctionne selon la théorie de Rayleigh. Pour des conditions de fonctionnement par-
ticuliéres, les gouttes formées ne sont plus monodisperses. Généralement, le jet comprend deux ou plusieurs
gouttes de diametres différents dont le volume correspond & une goutte de diametre nominal Dq (92 pm). Cette
granulométrie simple peut s’étudier en diffusion élastique. L’optique géométrique montre que la lumiere diffusée
est proportionnelle 4 la surface de la particule sous un angle solide donné [16]. Cette mesure est effectuée en
otant le filtre passe-bande. Le signal de fluorescence est donc superposé au signal de diffusion élastique, mais
sa contribution est alors négligeable si l'on compare les efficacités de diffusion et de fluorescence. Un test préli-
minaire en régime monodisperse sert de référence pour éliminer les coefficients de proportionnalité. Le quotient
entre l'intensité diffusée par une goutte et l'intensité nominale I5o & la puissance 1,5 donne le rapport entre le
volume de cette goutte et celui d’une goutte de diamétre nominal. Une fois le filtre remis en place, nous obtenons
les intensités de fluorescence de chaque goutte. La figure 4 regroupe toutes les distributions confondues, pour
des températures comprises entre 30 °C et 55 ° C . Les résultats ont été comparés au comportement théorique
prévu par la théorie de Mie et I'optique géométrique. L'écart moyen avoisine 4 % sur I'intensité, soit 0,7 ° C sur
la température de la goutte. L’hypothése de linéarité entre la puissance émise et le volume est vérifiée puisque
le rapport 2—?}’? reste inférieur 4 0,3.

4.3 Effet de trajectoire

La distribution en intensité du faisceau laser affecte P’intensité émise par fluorescence selon la position
relative de passage de la goutte par rapport & I'axe. Cet effet est & distinguer de l'effet de bord qui n’apparait
pas lorsque le rapport 5%?5 est faible. L'estimation du diametre 2wy du faisceau au niveau de zone d’étranglement
(beam waist), & partir des données optiques du montage expérimental, donne 300 um. Le profil du faisceau a
été représenté sur la figure 5 avec les résultats expérimentaux pour un diamétre de goutte nominal (92 pm).
L’injecteur a été déplacé par pas de 100 um minimum grice au systéme micrométrique associé au support, (voir
figure 2).

5 Conclusion
Ce travail a permis de valider le principe de mesure de température par fluorescence induite par laser sur

une phase dispersée constituée d’un nuage de gouttes polydispersées inférieures ou égales & 92 yum, entre 28 ° C
et 60 * C , constituée d’une solution aqueuse diluée de rhodamine B. La précision atteint 0,5 °C méme si des




or . T T T v T ' T T
H : N . N o9F :
L S A PP L e e RIS el p :
PSr] URTOR P N e d
: : : faisceau :
B SO SO OO OU OO U USIRUOUS SUTSOVOUIUU. 2o RO . I R S S AT I —_— |
o R | 0B o e e e e e T 4
o optique géométrique o ;
= . 5“9‘5‘ ............................................................................... RREIEIEERE 4
03l e e T ]
Qe e N O 4
020 oot e I ........... EUUTITR SR TUUURII | 03 e e e .............. B
S ISR SEPUTAOE Ny NI R WA S S ]
ok L. ] :
: O e em e e e e N e 4
% 051 0.2 55 aofa o5 o 0.7 2% T =200 o 200 “i,o 500
©/0) y ()
FiG. 4 - Influence du diamétre Fi1G. 5 — Effet de trajectoire

gradients de températures importants existent a l'intérieur des gouttes. Notre méthode pourra étre intégrée a
un anémometre laser Doppler ce qui permettra de caractériser chaque goutte ayant traversé le volume de mesure
et de connaitre sa vitesse, son diameétre, sa hauteur de passage dans le volume de mesure et sa température
simultanément. Notre objectif est d’appliquer cette technique & un nuage en surfusion. Les caractéristiques de
'eau (ou de solutions aqueuses) en surfusion sont peu connues, et cependant il semble admis que la présence de
substances organiques en solution ne modifie pas la température moyenne de surfusion d’'une goutte tant que
leur concentration reste inférieure a 1 % [17]. Il sera donc nécessaire de vérifier si le coeficient 8 reste constant
aT<0"C.
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ABSTRACT

In this paper the sampling characteristics of an annular aerosol sampling slot in a turbulent wind using a
numerical approach are presented. The study was carried out for four configurations combining two external wind
velocities (W =1 and 3 m s) and two aspiration slot velocities (Us = 0.55 and 0.92 m s™). ‘

The flow field and particle trajectories were investigated using computational fluid dynamics software
(Fluent 4.0) based on the finite difference method. The numerical problem was solved in 3D geometry using
unstructured solution adaptive grid The Reynolds-averaged Navier-Stokes equations coupled to the standard k-e
model are solved to predict the turbulent mean fluid motion. The particle trajectories, tracked by Lagrangian
approach, are calculated by integrating the particle equations of motion, taking into consideration the ultra-
stokesian drag force and gravity. Particle rebound on the external surface of the sampler was studied, implying an
elastic collision between particle and wall. The aspiration efficiency was calculated by the limiting particle
trajectories method.

The flow approaching the blunt body is found to be divergent, and is mainly the algebraic sum of the
external wind and aspiration velocity vectors inside the aspiration slot. A stagnation zone can be observed inside the
slot. Its location depends on the velocity ratio R (R = W/Us). The calculation of aspiration efficiency for
W=3ms" failed because of the complexity of this configuration. In this case large particles hit the inner surface
of the annular slot or can pass directly through the annular slot without being stopped by the aspiration process. The
numerical results of the aspiration efficiency calculated for W = 1 m s™' exhibit a fair agreement with experimental
data.

RESUME

Le travail présenté ici correspond 4 une approche numérique du probléme d’échantillonnage des particules
a travers une fente d’aspiration annulaire. L’étude a été menée pour quatre configurations, en combinant deux
valeurs de la vitesse de 1’air extérieur (W = 1 et 3 m s™) a deux valeurs de la vitesse d’aspiration au niveau de la
fentc (Us = 0,55 ¢t 0,92 ms™). L’¢coulement et les trajectoires des particules au voisinage et a Iintéricur de la fente
annulaire ont été étudiés en utilisant un code de calcul basé sur la différence des volumes finis.

Le probleme numérique a été résolu en trois dimensions, en utilisant une solution adaptée a un maillage
tétraédrique non structuré. L’écoulement a été modélisé en résolvant les équations de Navier-Stokes, couplées au
modele de turbulence standard k-e. Les trajectoires de particules ont été détermindes selon une approche
Lagrangienne, par intégration des équations de transport des particules en tenant compte des forces de trainée et de
gravité. Le rebond 4 la surface de I'échantillonneur a ét¢ étudié, en considérant la collision entre la particule et la
parot comme un choc €lastique. Le calcul de I'efficacité d’aspiration en fonction du diamétre aérodynamique des
particules a été €établi a partir de la méthode des trajectoires limites des particules.

L’écoulement général & I'approche du corps de I’échantillonneur est divergent. La vitesse de 1'air a
U'intérieur de la fente annulaire est égale a la somme algébrique des vecteurs de la vitesse d’aspiration et de celle de
Uair extérieur. L’ensemble des points de I’espace, pour lesquels la vitesse est nulle, est situé a 'intérieur de la fente
annulaire. Leur position est une fonction du rapport des vitesses R = W/Us. L efficacité d’aspiration pour une
vitesse de vent extérieur de 3 m s n'a pas pu étre calculée. Dans ces conditions d’écoulement, les particules
traversent la fente annulaire sans étre perturbées par le processus d’aspiration, ou bien s’impactent sur les parois
internes, rendant difficile la détermination des trajectoires limites de particule. Les résultats d’efficacité d’aspiration
pour W = 1 m s sont cn bon accord avec les donnécs expérimentales.




INTRODUCTION

Le mesurage de la pollution particulaire dans I’air des locaux de travail s’effectue
généralement a ’aide de dispositifs de prélévement, destinés a collecter des échantillons d’air
ambiant. Le captage des particules a travers l'orifice ou la fente d’aspiration d’un
échantillonneur dépend de divers facteurs physiques tels que la taille des particules, la vitesse
d’aspiration au niveau de |’orifice (Us) et la vitesse de I’écoulement de I’air extérieur (W). Dans
le cadre d’une étude expérimentale, I’efficacité de captage d’un échantillonneur a fente
annulaire a €té mesurée dans un écoulement d’air horizontal, pour plusieurs configurations
géométriques de la téte de prélévement [1] et pour deux vitesses d’air extérieur (W=1cet
3ms"). A I’aide d’une approche numérique, on se propose de déterminer 1’écoulement et les
trajectoires des particules au voisinage et a intérieur de I’échantillonneur a fente annulaire
opérant dans un écoulement horizontal turbulent. L’étude a été menée pour une géométrie
donnée de I’appareil de prélévement, en combinant deux valeurs de la vitesse de I’air extérieur
(W=1et3ms")adeux valeurs de la vitesse d’aspiration (Us = 0,55 et 0,92 m s™'). Les résultats
numériques de ’efficacité d’aspiration de I’échantillonneur ont été confrontés aux données
expérimentales correspondantes.

METHODE NUMERIQUE

Le probléme numérique a été résolu a I’aide du code de calcul Fluent/Uns [2] ou
I’écoulement turbulent, considéré comme stationnaire et incompressible, a été simulé 4 1’aide du
modele standard k-e [3]. Les trajectoires des particules ont été calculées selon la formulation
Lagrangienne, par intégration dans le temps de la résultante des forces appliquées a la particule.
La trainée dynamique a été prise en compte dans le calcul des trajectoires des particules a l’aide
de la relation de Morsi et Alexander [4]. Le rebond des particules a la surface externe de
I’échantillonneur a été étudié en affectant & la paroi un coefficient de restitution de la
conservation du moment de la particule aprés collision. Un coefficient de restitution égal a
I"unité implique que le choc entre la particule et la paroi soit élastique.

Le probleme a été résolu en trois dimensions, en utilisant une solution adaptée & un
maillage triangulaire/ tétraédrique non structuré. Le maillage, constitué de 13426 nceuds est
illustré sur la figure 1 suivant une coupe verticale du domaine. La densité de mailles est plus
importante dans la région proche de I’échantillonneur ou les gradients des vecteurs de la vitesse
sont supposés importants. Le domaine est constitué d’une entrée et de deux sorties. La vitesse de
Iair extérieur W est imposée uniforme sur la section d’entrée. La turbulence est simulée en
introduisant les valeurs de deux grandeurs caractéristiques : une intensité de turbulence de 6 %
et une echelle des longueurs de 0,6 cm. Ces valeurs correspondent i celles déterminées
expérimentalement par Witschger ez al. [5] dans le tunnel aéraulique. La vitesse d’aspiration U;
de I’échantillonneur a fente annulaire est imposée uniforme sur la section de sortie du conduit
d’aspiration vertical. Sa valeur est ajustée de maniére a obtenir la vitesse d’aspiration (Us)
désirée au niveau de la fente annulaire. La pression atmosphérique est appliquée a la sortie du
domaine.

RESULTATS ET DISCUSSION

1. Composantes des vitesses

La figure 2 montre la composante horizontale de la vitesse de I’air (vy), calculée pour les
quatre configurations ¢tudiées, le long de I’axe y. Cet axe est paralléle & la direction de
I’écoulement et passe a mi-hauteur de la fente annulaire. Les lignes en pointillées, tracées a
* 15 mm de part et d’autre de I’axe y, délimitent les bords externes de la fente d’aspiration. La




position du conduit d’aspiration vertical a ’intérieur de I’échantillonneur est symbolisée par D,
le diametre interne de ’orifice circulaire. L’écoulement a 1’approche de la téte de prélévement
est caractérisé par une décélération de la vitesse horizontale, particuliérement observée pour
W=3m s, puis une accélération quelques millimétres en amont de la fente annulaire. La
valeur de la composante horizontale de la vitesse atteinte au niveau de la fente d’aspiration est
égale approximativement a la somme algébrique de la vitesse de I’écoulement W et de celle de
”aspiration Us. Les points de ’espace pour lesquels la vitesse est nulle, observés entre ’axe de
symétrie du capteur et le bord arriére droit de la fente, sont indiqués par des fléches sur la
figure 2. La position de cette zone de stagnation est dépendante de I’amplitude des vitesses W et
Us. Lorsque le rapport des vitesses R (R = W/Us) diminue, la région de stagnation se rapproche
du bord arriéere droit de la fente d’aspiration annulaire, situé en aval de I’écoulement principal.

La composante verticale de la vitesse le long de 1’axe y est représentée sur la figure 3. En
amont de I’échantillonneur, les vitesses sont accélérées et dirigées vers le haut pour atteindre des
valeurs maximales quelques millimetres en amont de la fente annulaire. Cette composante est
directement proportionnelle a la vitesse de I’air extérieur et est indépendante de la vitesse
d’aspiration. Elle est induite par la divergence de [’écoulement a I’approche du corps de
[”échantillonneur, provoquée par la présence du conduit d’aspiration vertical. A ’intérieur de la
fente annulaire, la composante verticale de la vitesse est nulle entre les deux disques
horizontaux.

2. Turbulence

La turbulence, considérée comme isotrope dans le modeéle standard k-g, est évaluée selon
deux quantités : 1’énergie cinétique turbulente k et le taux de dissipation de cette énergie «.
L’énergie cinétique turbulente k par unité de masse, calculée pour les quatre configurations
étudiées, est représentée le long de 1’axe y sur la figure 4. Pour W = 3 m 5™, I”énergie cinétique
turbulente commence a croitre 15 mm en amont de la fente annulaire. Ce phénoméne est
directement lié¢ a la composante verticale de la vitesse engendrée par la présence du corps de
I’échantillonneur. Puis I’énergie cinétique turbulente s’intensifie considérablement quelques
millimétres en amont de la fente annulaire. Cette ascension est proportionnelle a I’accélération
des vitesses horizontales le long de I’axe y. A Dintérieur de la fente annulaire, I’énergie
cinétique turbulente devient plus faible & cause de I’influence des parois internes, puis se
stabilise au-dessus de l'orifice d’aspiration. Un pic est observé entre I’axe de symétrie de
I”échantillonneur et le bord arriere droit du tube vertical, dont la hauteur dépend de I’amplitude
de la vitesse d’aspiration et de celle de I’air extérieur.

3. Efficacité d’aspiration

Les trajectoires des particules ont €t€ calculées a partir du champ moyen de I’écoulement.
Le modéle stochastique, permettant de prendre en compte les fluctuations des vitesses du fluide
sur le mouvement des particules, n’a pas €té utilisé. En effet, il est légitime de supposer que
Uefficacité d’aspiration calculée a partir des trajectoires limites des particules résulte de la
position moyenne de ces trajectoires limites. Par ailleurs, Ingham et al. [6] montrent que I’effet
des fluctuations des vitesses du fluide sur le mouvement des particules devient négligeable
devant I’inertie, qui reste le phénomeéne prédominant sur ’efficacité d’aspiration.

L’efficacité¢ d’aspiration est deéfinie par le rapport de la concentration en aérosol capté
(C,), correspondant aux particules ayant traversé la fente d’aspiration, a la concentration réelle
de I’aérosol ambiant (Cy). Le calcul de I’efficacité d’aspiration est fondé sur la détermination de
la surface des trajectoires limites des particules, qui contient toutes les particules captées au
niveau de la fente d’aspiration. La concentration Cy est déterminée & partir du nombre de
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particules traversant par unité de temps I’aire de section droite de la surface des trajectoires
limites Ao 4 la vitesse W. La concentration C, est déterminée & partir du nombre de particules
traversant par unité de temps I’aire de section droite de la fente Ag 4 la vitesse d’aspiration Us.
Par conséquent, la calcul de I’efficacité d’aspiration s’effectue 4 1’aide de I’expression suivante :

— AO W (1)
’ As 'Us
La difficulté de déterminer la position exacte de toutes les trajectoires limites des
particules a I’approche de la fente d’aspiration annulaire nous a conduits a supposer que Iaire de
section droite de la surface des trajectoires limites des particules Ay prend la forme
approximative d’un rectangle. L’évaluation de [’aire Ao passe par la détermination de la largeur
et de la longueur de ce rectangle, en tragant les trajectoires des particules suivant un axe vertical,
puis horizontal. La figure 5 montre les trajectoires limites des particules dans un plan vertical,
pour deux conditions limites 4 la paroi (avec et sans rebond des particules & la paroi). La
distance entre ces deux trajectoires limites de particules, notée d,, représente ainsi la largeur du
rectangle. Le rebond des particules, observé sur les bords externes de la fente d’aspiration
annulaire, tend & augmenter la distance d,, et ainsi I’efficacité d’aspiration. Une fois le segment
d, évalu€, nous cherchons a déterminer la distance qui sépare deux trajectoires limites des
particules sur un axe horizontal. La figure 6 montre les trajectoires des particules dans un plan
horizontal passant & mi - hauteur de la fente annulaire. La distance dy entre deux trajectoires
limites selon I’axe horizontal représente ici la longueur du rectangle.

L’efficacité d’aspiration pour une vitesse d’air extérieur de 3 m s n’a pas pu étre
calculée. Comme le montre la figure 7, les particules s’impactent directement a la surface
interne du disque supérieur de I’échantillonneur, ou traversent la fente annulaire sans étre
perturbées par le processus d’aspiration. Expérimentalement, aucun dépét de particules a la
surface interne du disque supérieur de I’échantillonneur n’a été mis en évidence. Les gradients
de vitesse élevés & ’entrée de la fente annulaire font que les particules rebondissent sur les
parois. Par ailleurs, I’effet de la turbulence sur le mouvement des particules a I’intérieur de
Iéchantillonneur n’a pas été quantifiée. Ces observations nous ameénent a supposer que les
trajectoires des particules a intérieur de la fente annulaire sont complexes et sans doute
affectées par des effets secondaires tels que le rebond ou encore la turbulence. Pour ces raisons,
il a été difficile de déterminer les trajectoires limites des particules nécessaires au calcul de
efficacité d’aspiration.

Les données numériques de I’efficacité d’aspiration de I’échantillonneur 4 fente annuaire
dans I’air en mouvement, obtenues pour W = 1 m s et les deux vitesses d’aspiration Us
étudiées (Us = 0,55 et 0,92 m s™"), sont représentées sur les figures 8 et 9 respectivement, et sont
confrontées aux résultats expérimentaux. Bien que la détermination de [’aire de section droite de
la surface des trajectoires limites des particules Ao ait été approximative, on voit que les
résultats numériques sont en trés bon accord avec les données expérimentales. L’efficacité
d’aspiration décroit de maniére linéaire avec I’augmentation de la taille des particules (Roger et
al. [7]). Le rebond des particules, observé a la surface du bord externe de la fente annulaire, tend
a augmenter efficacité d’aspiration de maniére constante sur la gamme des diameétres de
particules ctudiée. Ces résultats nous permettent de confirmer que la prise. en compte des
fluctuations des vitesses sur le mouvement des particules n’est pas nécessaire pour évaluer
I"efficacité d’aspiration. Il semble que I’inertie domine le processus de captage au niveau de la
fente d’aspiration annulaire.




CONCLUSION

L’étude numérique nous a permis de caractériser 1’écoulement au voisinage et a
intérieur de la fente d’aspiration annulaire et de déterminer les trajectoires des particules. Les
résultats montrent que la divergence de I’écoulement et [’accélération des vitesses en amont de
la fente annulaire ont une influence considérable sur I’efficacité d’aspiration. En effet, pour une
vitesse d’air extérieur élevée (W = 3 ms™), elles occasionnent I’impaction des particules a
intérieur de I’échantillonneur.

Une amélioration potentielle consiste a modifier la géométrie externe de
’échantillonneur afin de diminuer la composante verticale de la vitesse, principale cause de
I"impaction des particules a I’intérieur de I’échantillonneur. La réduction du diamétre externe du
conduit d’aspiration vertical permettra sans doute d’accéder a4 un résultat satisfaisant. En
revanche, il semble difficile de pouvoir intervenir sur ’amplitude des vitesses horizontales, qui
sont conditionnées par la vitesse de I’air extérieur et de la vitesse d’aspiration. Toutefois, les
vitesses d’air rencontrées sur les lieux de travail sont généralement faibles, souvent inférieures a
0,3ms™ [8].
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TITLE
A NEW EXPERIMENTAL FACILITY FOR STUDYING AEROSOL SAMPLING IN WORKPLACE ENVIRONMENTS
ABSTRACT

The european council directive 96/29/EURATOM requires its implementation into national
regulations. This directive lays down basic safety standards for the protection of the heaith of
workers and the general public against the dangers arising from ionizing radiations. This directive
aliows to use aerosol characteristics (particle size distribution, airborne concentration, morphology
and chemical composition) measured in workplace to assess the effective radiation dose of workers
resulting from the intake by inhalation of airborne radionuclides.

Tests of performances of instruments used for the heaith-related sampling of particles in workplace
are usually carried out in a wind tunnel or a caim air chamber. In these test conditions, instruments
are exposed to uniform wind and steady homogenous aerosol. In a real workpiace situation, these
instruments are usually exposed to highly non-uniform airflows and local emissions of particles.
Moreover, it is not ctear how differences in airflow pattern, proximity of the localised contamination
source, worker location or activity would affect the personal/static measurement ratio.

The objective of our experimental work is to investigate the relevant parameters that affect the
aerosol characteristics in the microenvironment of a worker (including breathing zone) and in the
workplace. The first part of that study was to design and built an experimental room CEPIA (french
acronym for room for studying personal and area samplers). The ventilated chamber (volume
36 m?) is equipped with an air delivery system to insure different ventilation patterns and
flowrates. The CEPIA chamber should offer possibilities for performing experiments in situations
representing a workplace environment, with airflows and aerosol parameters well controlled and
characterised.

RESUME

La directive européenne n°96/29/EURATOM (Journal officiel des Communautés européennes, 1996)
doit étre transposée en une réglementation francaise au cours de l'année 2000. Cette directive fixe
les normes de bases relatives a la protection sanitaire de la population et des travailleurs contre les
dangers résultant des rayonnements ionisants. Cette directive prévoit notamment gue I'estimation
de la fraction de dose efficace pour un opérateur a son poste de travail, qui résulterait d'une
irradiation interne par inhalation, puisse étre déterminée a partir de résultats de mesures
d'aérosols en ambiance de travail (concentration, distribution granulométrique, nature physico-
chimique).

Jusqu'a présent, le développement et |'évaluation des performances des préleveurs d'aérosols sont
effectués principalement dans des installations spécifiques (tunnel, cellule d'air calme...) ol les
caractéristiques de I'écoulement d'air et de |'aérosol d'essai sont stables et uniformes, et ainsi peu
représentatives d'une zone de travail ou la source de contamination est généralement localisée. Par
ailleurs, il apparait clairement le besoin de conduire des études sur I'influence des parameétres liés
aux écoulements, a la source de contamination et a ['opérateur sur la représentativité d'un
prélévement individuel et d'un prélevement d'ambiance.

L'objectif de notre étude est d'apporter des arguments scientifiques quant & la stratégie
d'échantillonnage des aérosols aux postes de travail en vue de l'estimation de l'exposition d'un
opérateur. On présente ici l'installation CEPIA (Chambre d'Etude sur les Préleveurs Individuels et
d'Ambiance), qui a été congue et réalisée dans notre laboratoire.
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Introduction

Linhalation des aérosols et l'exposition qu’elle induit est la principale source potentielle de
nuisances pour la santé des travailleurs et sa connaissance est donc d‘un intérét majeur pour les
hygiénistes. En fait, c’est une source de desagréments pour la population toute entieére, puisqu’on
trouve des aérosols aussi bien dans les habitations, dans les lieux publics ou dans I'environnement
que sur les lieux de travail. Le cadre de cette étude concerne plus particuligrement le milieu
nucléaire, mais ce qui est décrit touche de nombreux autres domaines. La nature et l'importance
de ces nuisances dépendent de combinaisons complexes de plusieurs facteurs, parmi lesquels nous
pouvons noter pour ceux concernant plus directement I’aérosol -

- la distribution granulométrique (caractérisée par le diameétre aérodynamique médian
en activité et I'écart-type géométrique), qui détermine de quelle fagon l'aérosol a
peénétré puis s‘est déposé dans l'arbre respiratoire,

- la concentration (caractérisée par sa valeur mais également sa stabilité dans le temps-
et son homogénéité dans I'espace), qui détermine combien s’est déposé dans l'arbre
respiratoire,

- ta nature physico-chimique (caractérisée par la morphologie, la forme
cristallographique, la composition chimique, la solubilité, les propriétés surfaciques... ),
qui détermine le devenir des particules dans l‘organisme et la réponse biologique a
leur présence.

Dans le domaine nucléaire, fa fraction de la dose efficace engagée par inhalation d‘un radionucléide
est donnée pour un individu du groupe d‘age (g) par la relation :

E

J.inhalation = h(g)j.inhalatiun "]j,inhalation

ou :
h(g)}.‘mha,au.on est la dose efficace engagée par unité d’incorporation (DPUI) d’un

radionucléide j inhalé par un individu du groupe d’dge (g), exprimée en
Sievert/Becquerel,

est l'activité incorporée par inhalation d'un radionucléide j, exprimée en

Jinhalation

Becquerel.

La dose efficace est la dose absorbée doublement pondérée par les facteurs de pondération du
rayonnement et des organes, afin de tenir compte de la qualité du rayonnement et de Ia sensibilité
au rayonnement de chaque organe.

La dose efficace engagée est I'intégrale dans le temps de la dose efficace par unité de temps. Ce
temps d’intégration est implicitement de 50 ans (Perrin, 1999).

La nouvelle directive européenne EURATOM 96/29, applicable en France & partir de mai 2000,
permet 'évaluation de la DPUI et de I'activité incorporée par inhalation & partir de mesures faites
au poste de travail. En utilisant les modéles de depdt et de transfert dans l'organisme qui sont
décrits par la Commission Internationale de Protection Radiologique (CIPR 66, 1994), on peut alors
estimer la dose regue par un opérateur 3 partir de ce qu‘il a inhalé. La directive entraine également
une revision a la baisse des normes en vigueur, ce qui implique d’aboutir & une estimation qui soit
realiste plutdt que pessimiste. On voit donc tout Vintérét de parvenir a une connaissance la plus
fine possible de Iaerosol inhalé, a partir d’un prélévement adapté.

L'objectif de notre étude est d'apporter des arguments scientifiques quant a la stratégie
d'échantillonnage des aérosols aux postes de travail en vue d’estimer I'exposition d'un opérateur.
On présente ici I'installation CEPIA (Chambre d'Etude sur les Preleveurs Individuels et d'Ambiance),
qui a eté congue et réalisée dans notre laboratoire.



Problématique de I’échantillonnage des aérosols en environnement de travail

Dans un cadre de surveillance des opérateurs vis a vis d’une contamination particulaire, un
dispositif de prélévement “idéal” devrait échantillonner selon I'une des trois fractions
conventionnelles (inhalable, thoracique ou alvéolaire) adoptées par le Comité Européen de
Normalisation (CEN, 1993), IInternational Organization for Standardization (ISO, 1995), et
I’American Conference of Governmental Industrial Hygienist (ACGIH, 1996). Le prélévement “idéai”
effectué est alors représentatif soit de ce qui a été inhalé par un opérateur, soit de la fraction qui
pénétre dans la région thoracique, soit enfin de la fraction qui pénétre dans la région alvéolaire.
Rappelons que les fractions thoracique et alvéolaire sont des sous-fractions de la fraction inhalable.
Dans la pratique, l’échantillonnage est un phénoméne physique complexe et de nombreux
parametres liés aux écoulements, a I'aérosol, au dispositif de prélévement et & I'opérateur entrent
en jeu. Ainsi, les performances des préleveurs s’écartent bien souvent des conventions

d’échantillonnage qui ont été définies.

La Figure 1 illustre différents transferts de la contamination particulaire dans un environnement de
travail a partir d'une source localisée vers les dispositifs de prélevement, I'opérateur et le systéme
de ventilation. Dans l'industrie nucléaire, deux types de surveillance sont utilisés, la surveillance
individuelle et la surveillance a poste fixe.

O
—1//I\

: Préleveur
: R individuei
DNRPTLLLIP Py
| e
Préieveur —
D’ambiance

Figure 1 : Illustration de différents transferts de la contamination particulaire en suspension dans
un environnement de travail. (Witschger, 1999)

La surveillance individuelle s’effectue a l‘aide d‘un dispositif de prélévement individuel (ou
personnel). Un tel dispositif est positionné directement sur 'opérateur dont on souhaite déterminer
I'exposition et porté de fagon continue durant le travail. Ce préleveur est placé le plus prés possible
du nez et de la bouche, dans la zone dite “respiratoire” de I'opérateur (Norme expérimentale XP X
43-298). Le prélevement, effectué généralement a un débit faible et réglable (1 & 5 I/min),
autorise dans la grande majorité des cas une mesure globale, c’est & dire de la concentration de
I'aérosol {par opposition a une mesure de la granulométrie). Ce mode de surveillance nécessite un
investissement important en colt et en gestion. De plus, la coopération de I'opérateur liée a la
géne du dispositif est requise. Néanmoins, la surveillance individueile est considérée par la
communauté des hygienistes comme la seule véritablement fiable. Les raisons qui conduisent au
choix de ce mode de surveillance sont basées sur :

la variation des caractéristiques (granulométrie et concentration) de la contamination
d’un point a un autre de l'environnement de travail,

- la mobilité de l'opérateur dans cet environnement,

la représentativité du prélevement individuel en regard de ce qui est réellement
inhalé.
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Les deux premiers points reposent sur des faits conduisant a la variation de I'exposition d’une
personne en fonction de ses déplacements. Le dernier point reléve du concept de proximité. Celui-
ci fait I'hypothése de I'uniformité des caractéristiques de la contamination dans la zone
“respiratoire” et donc de I'équivalence des transferts entre la source et la bouche et/ou le nez de
I'opérateur d'une part, et entre la source et l'orifice de captage du préleveur d’autre part. Les
parametres influant sur I'uniformité de I'aérosol font que cette hypothése peut se révéler fausse et
qu’ll est inexact de considérer qu'un préleveur individuel échantillonne correctement ce que
I'opérateur inhale simplement parce qu'il est situé dans la zone respiratoire.

La surveillance d’ambiance s’effectue a I'aide d’un dispositif de prélévement d’ambiance (ou & poste
fixe). Il est positionné dans le local de travail et fournit une mesure de la contamination que |'on
suppose représentative de I'environnement du point de prélévement. Cette mesure est soit de type
globale, soit elle fournit des informations sur la granulométrie de I’aérosol.

L’avantage principal de ce type de dispositif est son débit de prélévement élevé (jusqu’a 100 I/min)
permettant une limite de détection plus basse qu‘avec un préleveur individuel. L'inconvénient
majeur réside dans la difficulté du choix de son emplacement pour assurer la surveillance
individuelle du ou des opérateurs présents.

Les arguments mis en avant pour utiliser ce mode de surveillance concernent son colt moindre et
une gestion simplifiée par rapport a I'emploi d’échantillonneurs individuels, parfois le fait que le
volume d‘air échantillonné soit plus important. Cependant il est inexact de considérer qu’un
prélevement a poste fixe conduit a un résultat qui soit représentatif de l'ensemble de
"environnement de travail simplement parce que le débit de prélévement est élevé.

La Figure 2 montre, pour différents environnements de travail, des rapports K entre des mesures
par prélevement individuel et des mesures par prélévement a poste fixe. A notre connaissance, ces
études sont les seules dédiées spécifiquement a cette comparaison entre les deux types de
prelevement. La majorité sont des études de terrain (site minier, atelier de peinture, industrie
nucléaire), mais il y a aussi deux études de laboratoire. Le graphe indique I'étendue des rapports et
la valeur médiane. Un rapport supérieur a 1 indique que le prélévement individuel donne une
réponse supérieure a celle donnée par le prélévement d’ambiance. L'observation de ce graphe
montre qu’il n‘existe pas de rapport universel entre un prélévement individuel et un prélevement
d’ambiance. Mieux, au sein d'un méme environnement, le rapport peut varier de deux ordres de
grandeur.

On constate aussi gue I'hypothese souvent admise que le prélévement individuel donne une
réponse supérieure d'un facteur 3 & 10 au prélévement a poste fixe est inexacte, ce facteur étant
inférieur a I’'unité dans de nombreuses situations.

Il est probable que I'inhomogénéité de I'environnement est une cause majeure de ces disparités.

aérosol environnement date
—— <4 um mine de charbon 1977
—_— < 50 um mine de charbon 1988
+ <4 pum mine de charbon 1988
- <4 um mine de charbon 1988
¢ 0,5um laboratoire 1 1990
~— 0,5um  laboratoire 2 1990
—_——  Gaz atelier de peinture 1988
—— 4-6 pm  industrie nucléaire 1969
¢+ 3-6 ym  industrie nucléaire 1969
¢ < 3 um  industrie nucléaire 1966
I URT L Lo
0,1 1 10 100

Rapport prélevement individuel/prélevement d ‘ambiance

Figure 2 : Rapports entre des mesures effectuées par prélevement individuel et par prélévement &
poste fixe relevés dans la littérature. (Witschger, 1999)



Un autre point concerne les difficultés liées aux performances réelles de chaque échantillonneur.

La mesure de l‘efficacité d’échantillonnage des préleveurs est réalisée dans des installations de
type tunnel aéraulique. Celle-ci est mesurée en fonction de la granulométrie utilisée et de
I’écoulement d’air. On peut ainsi comparer la courbe d‘efficacité du dispositif testé aux conventions
déchantillonnage (inhalable, thoracique et alvéolaire) décrites par le CEN, I1SO et I'ACGIH.

Les conditions expérimentales de ces installations (flux d‘air homogéne et de vitesse assez élevée,
aérosol mono-dispersé) sont trés différentes des conditions réelles ol une contamination localisée
a lieu dans un environnement quelconque mais ol la vitesse d’air est plutdt faible. La réponse des
dispositifs de prélévement variera donc entre les conditions dans lesquelles s’effectuent les essais
de performances et les conditions réelles d’utilisation.

Des expérimentations ont eu lieu pour tester sur le terrain des préleveurs en conditions réelles,
mais bien souvent les parametres environnementaux influents n‘ont pas été suffisamment
caractérisés, parce que difficilement maitrisables. Si ces études in situ restent nécessaires pour une
validation sur le terrain du mode de surveillance a appliquer, il apparait clairement le besoin d‘y
associer une étude en laboratoire & caractére plus analytique mais restant proche d‘un cas réel.
C’est pourquoi nous avons congu et réalisé une installation représentative d’un environnement de
travail dont les parametres environnementaux (ventilation, flux d’air) et de contamination
particulaire (aérosols poly-dispersés) sont maitrisés, afin d'y tester entre autres l'efficacité des
différents appareils en conditions proches de la réalité des lieux de travail.

Description de l'installation expérimentale CEPIA

L'installation expérimentale CEPIA (Chambre d’Etude des Préleveurs Individuels et d‘Ambiance)
représentée sur la Figure 3 est implantée & l'intérieur de notre laboratoire. C'est un volume
étanche de 36 m® dont les dimensions (longueur 4m x largeur 3m x hauteur 3m )}, imposées par
I'espace disponible, en font une piéce représentative d'un environnement de travail classique. Les
cloisons et le plafond sont constitués de panneaux double peau en tdle galvanisée, d’épaisseur
80 mm, remplis de mousse rigide de polyuréthane. Cette structure permet un montage et un
démontage aisés, une étanchéité de classe B et une faible sensibilité de l'installation aux variations
thermiques extérieures. La chambre est surélevée pour un passage aisé du cablage de
I'instrumentation dans des fourreaux pré-instaliés pour ne pas dégrader I’étanchéité.

Figure 3 : Vue d’ensemble de l'installation CEPIA (Chambre d'Etude sur les Préleveurs Individuels
et d’Ambiance) implantée dans le laboratoire.
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L'instaillation CEPIA est munie d‘une ventilation modulable, permettant plusieurs types de
configurations grace a huit bouches mixtes fonctionnant aussi bien en soufflage qu‘en extraction.
Cette ventilation est assurée par deux ventilateurs (ROSENBERG, EHAD 225.2) & débit variable (0
a 450 m3/h). Un filtre (CAMFIL, SOFILAIR) de trés haute efficacité (H13) protégé par un préfiltre
(CAMFIL, CAMPLIS GDA PG) placés en aval du ventilateur de soufflage assurent que |'air introduit
dans l'installation est exempt de particules. L'environnement est protégé par un filtre (CAMFIL,
OPAKFIL) d’efficacité F7, situé derriére le ventilateur d’extraction.

Les ventilateurs de soufflage et d’extraction sont situés sur le toit du laboratoire pour un gain de
place. Toutefois, I'air insufflé dans CEPIA est prélevé dans le laboratoire qui est climatisé.

Le réseau de gaines est constitué de deux gaines principales, une pour le soufflage et une pour
I'extraction, et de gaines secondaires. Les gaines secondaires relient les gaines principales aux huit
bouches mixtes. Les huit bouches sont réparties de part et d‘autre de I'installation, de maniére a
obtenir une symétrie (verticale et horizontale) dans leur emplacement. Cette option a été choisie
afin de faciliter la modélisation ultérieure des conditions aérauliques. Les bouches basses sont
situées a 55 c¢m du sol, les bouches hautes a 40 c¢cm du plafond. La distance inter-bouche est de 2
m. Une bouche supplémentaire de soufflage a été installée sur le plafond de l'instailation. Toutes
ces bouches sont de formes rectangulaires (longueur 30 cm X largeur 10 cm) et sont équipées
d'ailettes réglables horizontalement et verticalement. Ce systéme & double déflection permet une
variation de la portée et de la chute du jet d’air.

Grace a un volet disolement étanche (STRULIK, VGE) placé sur chaque gaine secondaire, on peut
décider bouche par bouche de sa fonction, en soufflage, en extraction ou inopérante. Différents
types de ventilation sont ainsi réalisables dans CEPIA (soufflage haut-extraction basse, soufflage
bas-extraction haute, soufflage d'un coté-extraction de l'autre ...), en gardant la liberté du nombre
de bouches utilisées.

Figure 4 : Représentation schématique d'une expérience en ligne dans I'installation expérimentale
CEPIA (configuration soufflage haut-extraction basse).



Chaque gaine secondaire est munie d‘un régulateur de débit de type IRIS associé & un manomeétre
afin d'équilibrer et de contréler les débits. Chaque gaine (principale et secondaire) est équipée de
deux points de mesure de vitesse places a 90° pour exploration du champ de vitesse sur les deux
diametres a l'aide d’'un anémometre & fil chaud. Les longueurs droites suffisantes existent de part
et d’autre des points de mesures et des régulateurs de débit, ceci afin d’assurer un réglage et un
mesurage satisfaisants.

Les parametres aérauliques (vitesse d‘air, turbulence) & l'intérieur de CEPIA sont mesurés a l'aide
d’anémomeétres omnidirectionnels a film chaud (DANTEC, 54T21) adaptés & l'environnement en air
calme (quelques cm/s). L'hygrométrie et [a température a l'intérieur de CEPIA sont mesurées.

A titre d exemple la Figure 4 montre l'installation CEPIA en mode de ventilation soufflage haut-
extraction basse a l’aide des huit bouches rectangulaires. Loperateur ici simulé par un mannequin,
est équipé d’un preéleveur individuel. Un échantillonneur & poste fixe permet la comparaison entre
les deux modes de prélévement.

A I'heure actuelle, I'installation CEPIA est en phase de qualification aéraulique.

Conclusion

Ce travail de recherche a pour objectif principal d‘apporter des arguments scientifiques quant a la
stratégie d'échantillonnage des aérosols aux postes de travail en vue de I'estimation de I'exposition
d'un opérateur. Pour y repondre il est apparu nécessaire de conduire une étude en laboratoire
pour compléter celles menées sur le terrain. Pour ce faire, une installation expérimentale nommée
CEPIA a été congue et réalisée.

Les différentes études qui seront conduites dans CEPIA consisteront principalement a étudier les
relations existant entre une mesure individuelle et une mesure d’ambiance en fonction des
différents parametres liés aux écoulement d‘air, & la contamination particulaire et a l'opérateur.
Ces études doivent prendre en compte les performance des dispositifs de prélévement qui seront
utilisés.

Par ailleurs, linstallation CEPIA peut étre utilisée pour étudier et comparer les dispositifs de
prelevement individuels ou a poste fixe qui sont disponibles dans le commerce et utilisés sur site,
et ceux en développement.

Enfin, I‘installation CEPIA doit permettre de conduire des études sur l'inhalabilité des aérosals dans
un environnement en air calme et pour une source de contamination localisée.
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Résumé ;

La connaissance de la charge électrique des aérosols est un élément essentiel en science des aérosols. Cette charge confére
aux aérosols qui la portent des propriétés qui sont utilisées en filtration, en détection, en transport et échantillonnage, en
granulométrie etc...Les aérosols acquiérent une charge électrique soit lors de leurs générations soit en présence de milieux
ionisés. En métrologie, on utilise en général des sources radioactives pour produire des milieux ionisés. La réglementation de
plus en plus sévére pour I'utilisation et la possession de sources radioactives nous a poussé a mettre au point un générateur
d’ions par effet couronne. Cette étude décrit et donne les premiers résultats expérimentaux sur la charge €lectrique des
aérosols obtenue avec ce générateur. En effet, nous donnons I’efficacité de charge des aérosols en fonction des tensions
couronnes. Le signe, la forme des tensions et la pression d’utilisation de I’air 4 ioniser sont étudiés avec un aérosol de NaCl
de 70 nm.

1/ Introduction

La charge ou la distribution de charges des aérosols est I’'un des domaines divers de la science des aérosols. En effet un
aérosol posséde un comportement directement lié a la charge électrique (signe et quantité de charges) qu’il porte. Cette
charge lui confére des propriétés électriques qui sont utilisées pour la détection (électrométre par exemple), la génération (par
classification électrostatique entre autres), la captation (filtration électrostatique), le transport (pertes par dépot
électrostatique), granulométrie (mesure de la mobilité électrique dans un champ électrostatique), etc....

Dans la majorité des cas les aérosols générés sont électriquement trés chargés. La charge portée par ces aérosols est
cependant aléatoire. Elle n’est ni reproductible ni constante dans le temps. Suivant les besoins, I’aérosol généré doit étre
porté & un état de charge donné en général bas (jamais plus de 3 a 4 charges unitaires par particule) ou « neutralisé », C'est-a-
dire porté 4 un état de charge électrique neutre. Pour éviter les pertes par dépét électrostatique par exemple, I’aérosol est
neutralisé. Pour une granulométrie d’aérosols submicroniques, I’aérosol est porté a I’équilibre électrique de Boltzman par
exemple. Dans le cas de génération d’aérosols submicroniques par sélection électrostatique I’aérosol doit étre a I’équilibre de
Boltzman ou chargé (d’un signe donné) pour I’aérosol nanométrique notamment. Dans le domaine de 1"échantillonnage et du
transport des aérosols, il est préférable d’avoir un aérosol électriquement neutre pour limiter les pertes. En science des
aérosols les méthodes les plus répandues utilisent des sources radioactives pour générer des ions bipolaires ou unipolaires.
Ces méthodes sont relativement simples d’utilisation, efficaces, fidéles, fiables et relativement pas chéres. Elles présentent
cependant un certain nombre d’inconvénients. En effet, la réglementation est de plus en dure. De plus la quantité d’ions
produite n’est pas suffisante pour charger des particules nanométriques.

Pour contourner ces problémes, nous avons travaillé au Laboratoire a la mise au point d’un générateur d'ions a effet
couronne. La présente communication donne le principe retenu ainsi que I’étude sur le rendement du chargeur ainsi que son
efficacité de neutralisation.

2/ Principe des générateurs i effet couronne:

I existe deux dispositifs qui sont capables de produire des ions par effet couronne. IIs sont représentés par les figures I et 2.
La figure 1 représente le dispositif du fil entouré d’un cylindre métallique. Le fil est porté a haute tension ( autour de 6
kilovoits) et le cylindre est au potentiel zéro. De I’air filtré et séché passe dans le cylindre pour y étre ionisé. Le premier
chargeur de ce type & été mis au point par Hewitt en 1957. La figure 2 représente le cas d’une aiguille en face d’une plaque
percée d’un trou. L’aiguille est portée & une haute tension pendant que la plaque est a la masse. Comme précédemment de
["air filtré séché passe dans [orifice de la plaque. Contrairement au fil dans un cylindre, dans ce cas I’air doit étre sous
pression et la production d’ions n’est observable qu’a partir d’une certaine pression. Whitby a été le premier en 1961 a
utiliser ce principe. Il lui a donné le nom de « jet sonique ».
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Air filtré séché

I b Figure 1

Dispositif fil-cylindre utilisé pour produire des ions par effet courorme

H.T.

\\E\

Air comprimé filré

HT
Figure 2
Dispositif aiguille plaque forée

Alr comprimé filtré

Pour notre étude nous avons retenu la deuxiéme solution c’est a dire celle de Whitby.

3°/ Principe de réalisation de notre du chargeur.

Le schéma du chargeur est donné sur la figure 3. Noua avons retenu le principe du jet sonique de Whitby mais en utilisant
deux aiguilles portées a haute tension. Ces aiguilles sont placces face a face et I'aérosol & charger passe entre les deux dans
une chambre d’ionisation, ol se mélangent les aérosols et les ions produits par effet couronne, de 150 cm®

Entrée de I’aérosol & charger

E

HT —-;% HT

Air comprimé filtré Air comprimé filtré
150cm’ :

l Sortie de ’aérosol

Figure 3
Schéma de principe du chargeur & jet sonique




Le corps du chargeur est en aluminium poli. Les portes électrodes disposés sur les cotés du chargeur sont des tubes par
lesquels arrivent I’air comprimé filtré. Ils sont vissés chacun sur son siége au centre duquel est disposé un orifice de 1 mm de
diamétre. Des orifices calibrés de différents diamétres peuvent étre disposés au fond de ce siége, afin de faire varier la
pression de I"air comprimé tout en gardant le débit constant comme indiqué sur la figure 4. L aiguille électrode est disposée
au centre du tube grice a des picots en téflon troués pour permettre le passage de Iair filtré. A Pextrémité de ce tube un
bouchon en téflon assure 1’étanchéité du tube et permet aussi ( par vissage dévissage) de faire varier la distance aiguille -
orifice comme nous pouvons le voire sur la figure 5. Nous pouvons ainsi & I’aide de cet ingénieux dispositif faire varier la
distance aiguille plaque ainsi que la pression de I’air comprimé qui passe dans Iorifice au cours de nos expériences de
manieére rapide et facile.

Tube porte électrode
Aiguille-électrode | Corps du chargeur
. x|
H. T.
Air comprimé filtré 0
Orifice calibré

Figure - 4-
Dispositif permettant de faire varier la pression d'étude a 'aide de différents orifices calibrés

Aur filtré séché

~

Bouchon a vis en téflon permettant \

fa translation de I'aiguille Supports en téflon de I’ électrode

Figure 5
Dispositif permettant de faire varier la distance aiguille - plaque

4°/ Génération d’aérosols submicroniques électriquement neutres :

Nous commengons dans cette partie par décrire le dispositif qui nous permet de générer des aérosols neutres qui, par la suite
nous servirons a tester notre chargeur. Le dispositif utilisé représenté par la figure 6, est constitué d’un atomiseur
pneumatique d’aérosols type Collison couplé & un analyseur de mobilité électrique cylindrique type DMA (Knutson et
Whitby 1975), et circulaire type SMEC (Mesbah 1994). Les analyseurs de mobilités électriques sont utilisés en
précipitateurs électrostatiques. En effet, I'entrée d’air filtré et la sortie d’air en excés sont fermées. Nous ne gardons que
Uentrée et la sortie aérosol. Nous utilisons un aérosol de NaCl de diamétre centré sur 70 nm environ. L’aérosol produit a la
sortie de I’atomiseur est envoy€ dans une bouteille séparatrice de gouttes avant d’étre séché. Le chargeur est testé avec la
totalité du débit de I’atomiseur ¢’est a a dire 3 /mn auxquels viennent s’ajouter les débits des deux aiguilles qui sont chacun
de 1/mn. Soit au total un débit de S I/mn qui passe dans le précipitateur




Atomiseur Sécheur DMA ou SMEC CNC
Séparateur de gouttes Electrométre
Figure 6
Dispositif de génération d'aérosols submicroniques neutres
6°/ Résultats des mesures en fonction de la tension appliquée aux bornes du précipitateur
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1.00E+06 \
P/cc
1.00E+05
I-OOE-+-O4 T i T T T T T ] 1 T T I

13

Tension en kv

Figure 6

Variation de la concentration en fonction de la tension appliquée au précipitateur

7°/ Etude du générateur d’ions en fonction de la tension appliquée a I’électrode

L’aércsol neutre sortant du précipitateur est envoyé dans le chargeur comme indiqué sur la figure 7. Le CNC permet de
vérifier que la concentration de cet aérosol ne varie pas . L’électrométre indiquera une tension proportionnelle 4 la charge
portée par I’aérosol qui le traverse. Le CNC aspire 4 0.3 Umn tandis que le reste du débit, ce est-a-dire 4.7 /mn passe dans
I’électrométre.

Atomiseur

Précipitateur

Chargeur CNC

L

—

Electrométre

Figure 7

Dispositif expérimental de mesure de la charge électrigue de | 'aérosol & la sortie du chargeur
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8°/ Efficacité du chargeur en fonction de la pression

Figure 8

Tension donnée par {'électrométre en fonction

de la tension appliguée aux élecrodes

L’électrometre délivre un courant 1 donné par la relation suivante :
I'=neCQv. N est le nombre de charges portées par les particules, ¢ est la
charge ¢lémentaire de I’électron, C est la concentration en particules par
centimetre cube et Qv est le débit volumique qui traverse 1’électrométre.
Ce courant (trés faible) 4 travers une résistance de forte valeur ( quelque
10'* Ohms se transforme en une tension indiquée par ['électrométre
d’aérosols. Les ¢lectrodes du chargeur sont portées toutes les deux a la
méme tension continue variable de 0 & 15 kV positive ou négative. La
figure 7 donne la valeur du signal donné par I’électrométre, a la sortie du
chargeur en fonction de la tension appliquée aux électrodes. La distance
plaque électrode est de 0.5 mm et la pression de I'air est de 2.5 bars.
L’ aérosol utilisé est du NaCl de 70 nm environ,

Nous pouvons remarquer que la charge des aérosols ne commence qu’a
partir de 4 kV environ pour se stabiliser & partir de 7 kV quelque soit le
signe de la haute tension. La tension obtenue correspondant au courant
mesuré par ’électrométre atteint presque 15 Volts. Cela fait un courant de
150 pA.

Le méme dispositif expérimental (figure 7) nous permet de mesurer la quantité de charges acquise par les aérosols en
fonction de la pression de I’air dans Porifice de la plaque en face de ’électrode. Les résultats de mesure sont donnés dans la
figure 9. Comme nous pouvons le voir le maximum du signal ( autour de 14 volts) est obtenu pour 3 bars . Cela correspond
quelque 10' jons par centimétre cube pour une tension relativement élevée qui dépasse 10 kV.

16 ;
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o i
N 8 ‘:
A ;
E 6 &
N
4
v 9 A A b
2 e I3 . -
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Tension en kV

Figure 9
Efficacité du chargeur en fonction de la pression.




L'utilisation de ce chargeur se fera dans la suite de nos travaux avec une tension de 7 kV et une pression de 3 bars maximum
pour des besoins de sécurité du manipulateur,

9°/ Efficacité du chargeur pour une tension sinusoidale appliquée aux électrodes:

Nous n’avons pas obtenu de résultats probants pour la neutralisation d’aérosols avec notre tension sinusoidale. En effet il est
beaucoup plus difficile de générer une tension sinusoidale d’amplitude élevée et de fréquence variable.

10°/ Conclusion

Notre générateur d’aérosols par effet couronne fonctionne trés bien comme chargeur d’aérosols dans un domaine de
pressions et de tensions continues relativement raisonnables et sans grand danger pour I’utilisateur. Il présente comme tous
les chargeurs a effet couronne un certain nombre d’inconvénients. En effet il est physiquement encombrant, il a besoin d’une
source d’air comprimé ce qui a pour conséquence directe une dilution de la concentration d’aérosols a charger.

119/ Perspectives
Nous envisageons de mesurer I’efficacité de ce chargeur pour des diameétres d’aérosols nanométriques d’une part . D’autre
part, nous étudierons les différents moyens d’augmenté I’efficacité de neutralisation soit en utilisant deux tensions continues

de signes contraires, soit une tension sinusoidale d’amplitude et de fréquence variable. D’autres types de tensions seront aussi
étudices telles les tensions carrées, triangulaires,...

Bibliographie
Hewitt, G. W. (1957) : The charging of Small Particles for Electrostatic Precipitation. Trans. Amer. Inst. Elect. Engr. 76 p
300-306

Krutson, E, O., Whitby, K., T. (1975) : Aerosol Classification by Electric Mobility : Apparatus, Theory and Application. J.
Aerosol Sci. 6 p 443-451

Mesbah, B. (1994): Le Spectrométre de Mobilité Electrique Circulaire. Thése de I'Université Paris 12. Rapport CEA R 5693

Whitby, K. T. (1961). ’Generator of Producing High concentrations of Small lons’’. Rev. Sci. Instrum. 32 p351-355




Diffusion de la lumiere par des particules complexes:
Imagerie aux grands angles.

S. Meunier-Guttin-Cluzel, T. Girasole, G. Gouesbet et G. Gréhan
LESP,
UMR 6614-CORIA
INSA et Université de Rouen,
76 130 Mont Saint Aignan

3 janvier 2000

Résumé

L’imagerie cohérente de particules comple-
xes est abordée dans cet article par deux ap-
proches complémentaires (a) une approche ri-
goureuse, basée sur la théorie de Lorenz-Mie
généralisée et 'intégrale de Huygens-Fresnel
mais qui engendre des temps de calcul consé-
quents et (b) une approche plus intuitive,
basée sur le tracé du parcours des rayons, en
accord avec les lois de Descartes et de Fres-
nel, qui permet un calcul instantané. Les pré-
dictions obtenues a partir de la théorie de
Lorenz-Mie généralisée servent a quantifier
les limites de ’approche par tracé de rayons.

1 Introduction

Les techniques granulométriques actuelles
permettent une bonne caractérisation des

nuages constitués de particules sphériques ho-
mogenes. Cependant, dans de nombreuses si-
tuations industrielles, les milieux sont consti-
tués de particules plus complexes (gouttes
et/ou jets avec bulles de cavitation ou li-
quides transportant une phase solide comme
les peintures).

Pouvoir caractériser de tels milieux est ac-
tuellement un défi. Pour relever ce défi, la dé-
marche suivante est entreprise au LESP:

1. Modéliser les particules complexes
comme des sphéres avec des inclusions sphé-
riques.

2. BEtudier les champs internes en optique
géométrique et dans le cadre de I’électroma-
gnétisme.

3. Caractériser le champ interne par cer-
taines de ces propriétés dans un cadre de
mécanique hamiltonienne (diagrammes de
KAM, recherche de résonances) .

4. Relier ces résonances a des signatures




observables en champ lointain (” image ” de
particules).

Dans ce cadre général, le but de cette pré-
sentation est la comparaison des images &
90° prédites pour des gouttes multicouches
concentriques par une approche rigoureuse
(théorie de Lorenz-Mie généralisée) et un
modele de tracé de rayons (optique géomét-
rique). Une attention particuliére sera dédiée
aux dimensions du faisceau d’éclairage. Puis,
le modele de tracé de rayons étant validé, des
configurations simulées pour des particules
non concentriques seront abordées.

Cet article est organisé de la maniére sui-
vante. La section 2 présente les outils théo-
riques et numériques utilisés dans cet ar-
ticle: théorie de Lorenz-Mie généralisée as-
sociée a la formation d’images par intégrale
de Huygens-Fresnel, et tracé de rayons dans
le cadre de l'optique géométrique (lois de
Descartes et Fresnel). La section 3 est dé-
diée & la présentation et a la discussion
“d’'images” pour des particules concentriques
et non-concentriques, complétement ou par-
tiellement éclairées. La section 4 est une
conclusion ou certaines perspectives sont sou-
lignées.

2 Outils

2.1 GLMT

Les théories de Lorenz-Mie généralisées sont
basées sur la résolution analytique des équa-
tions de Maxwell. Elles permettent de dé-
crire avec une grande précision l'interaction
entre un faisceau et une particule (champ in-

faisceau - particule
' champ par
GLMT
N vy . . . transformée
tentille: " ]de lentille
i mince
champ par
Huygens-Fresnel
plan du !
détecteur = T T T 7

Figure™1: Schéma de principe de ’algorithme
de calcul d’une image & partir de la GLMT

terne, champ externe et effets mécaniques).
Cependant, les contraintes liées & la sépara-
tion des variables limitent les formes de parti-
cules solubles. En particulier les cas suivants
peuvent étre traités: la sphére homogene,
la sphere multicouches concentriques, le cy-
lindre circulaire infini, le cylindre elliptique
infini, les agrégats de sphéres, les sphéres
avec inclusions sphériques. De plus. des cont-
raintes d’ordre numeérique font que, pour des
tailles caractéristiques supérieures a la di-
zaine de microns, les calculs ne sont possibles
que pour la sphére uniforme, la sphére multi-
couches concentriques et le cylindre circulaire
infini (& I'heure actuelle).

La figure 1 présente le schéma de cal-
cul, relativement classique, utilisé dans cet
article[1]. Il est basé sur la théorie de Lorenz-
Mie Généralisée [2][3] [4], associée avec I'ap-
proximation localisée [5] pour calculer le
champ diffusé incident sur la surface d’entrée
de la lentille. La transformation de lentille




mince [6] est alors introduite pour exprimer
le champ sur la surface de sortie de la lentille,
en fonction du champ sur sa surface d’entrée,
puis une intégrale de Huygens-Fresnel[7] per-
met de calculer le champ dans le plan du dé-
tecteur en fonction du champ sur la surface
de sortie de la lentille. Pour calculer numéri-
quement l'intégrale de Huygens-Fresnel, un
schéma de Hopkins est utilisé [8]. Le code
a été validé et largement exploité lorsque la
particule diffusante est une sphere homogéne
[9][10]. Dans cet article, les prédictions par
GLMT concerneront la sphére homogeéne et
la sphére multicouches concentriques. Pour
une particule de 80 pm, un calcul complet
(GLMT et Huygens-Fresnel) nécessite envi-
ron 2 heures de CPU sur Silicon Graphic
02000. Ces calculs sont utilisés comme réfé-
rence pour discuter les prédictions obtenues
par tracé de rayons.

2.2 Tracé de rayons.

Le principe d’une approche par tracé de
rayons est simple (figure 2). Un ensemble de
rayons se propageant en ligne droite impacte
sur 'objet diffusant. A chaque interface, les
lois de Snell-Descartes sont utilisées pour cal-
culer la nouvelle direction de propagation (ré-
flection ou réfraction), et les lois (coefficients)
de Fresnel pour calculer I'intensité relative de
chaque rayon. Le nombre d’interactions avec
un interface (ici 'interface la plus externe) est
un parametre de I'étude. Le role de la lentille
dans la formation de l'image est simulée en
ne conservant que les rayons qui quittent la
particule diffusante dans 'angle solide défini
par la lentille. La répartition d’intensité dans
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Figure™2: Principe de ’outil tracé de rayons
pour le parcours dans la goutte et la forma-
tion d’images.

I'image est obtenue en supposant que, sans
perte de généralité, I'image est d’une taille
identique & celle de la particule (grandisse-
ment 1), et que P’intersection z’ du rayon sor-
tant avec ’axe des abscisses est assimilée au
point image (voir figure 1). Dans cette ap-
proche, l'intensité associée & un interval z-
z + dz est définie comme la somme de tous
les rayons issus de cette direction, chacun de
ces rayons ayant un poids résultant des pro-
duits de coeflicients de Fresnel. Cette inten-
sité est arbitraire et ne peut pas étre directe-
ment comparée a celle de ’approche GLMT.

Ces approches permettent des calculs trés
rapides: une image pour 100 000 rayons en
quelques secondes sur un PC.

3 Prédictions

Les deux approches présentées ci-dessus sont
appliquées pour décrire 'image d’un objet de




section circulaire (sphére ou cylindre circu-
laire). La géométrie étudiée correspond & une
lentille de focale 50 mm et d’un diametre ®
de 17.50 mm, située & 90° du faisceau d’é-
clairage et & une distance L de 100 mm de
Paxe de ce dernier (angle de collection enre
85 et 95°). La particule est supposée avoir un
diametre extérieur de 80 pum et étre située a
100 mm de la lentille. Le détecteur est suposé
étre linéaire et situé & 100 mm de la lentille.

3.1 Particules concentriques

3.1.1 Eclairage uniforme

GLMT. La figure 3 présente la distribu-
tion d’intensité prédite sur le détecteur. L’ob-
jet diffusant a un diameétre de 80 wum, il
est supposé étre homogéne, constitué d’eau
(m=1.331-0.01), étre éclairé par un faisceau
laser d’un diameétre de 20 mm (éclairage uni-
forme de 'objet) et d’une longueur d’onde
de 0.5 pum. Ainsi, 'angle limite de diffusion
de la lumiére purement réfractée (p=1) étant
de 82.59°, seule la lumiére réfléchie sur la
surface externe ou ayant subi plusieurs ré-
flections internes peut étre collectée. Trois
courbes sont tracées sur cette figure. Pour les
deux courbes avec des symboles (o et %), le
détecteur linéaire est dans le plan défini par
la direction principale du faisceau et I'axe op-
tique. Le parametre de ’étude, pour ces deux
courbes. est la polarisation du faisceau d’é-
clairage qui est parallele () ou perpendicu-
laire (o) au plan défini par I'axe du faisceau
et I'axe de l'optique d’imagerie. Sur cette fi-
guwre les deux lignes verticales matérialisent
les limites géomeétricues de la particule.

. | —%— détecteur0°®_pol_perpen
détecteurg0®
détecteur0®_pol_par
rayon_min

*|=+=+ rayon_sup

-0.0002-0.00015-0.0001 -5E-005 0

5E-005 0.0001 0.00015 0.0002

Figure™3: Sensibilité de I'image a la polarisa-
tion incidente et & l'orientation du détecteur.

Nous constatons que ces images se car-
ractérisent par deux points brillants, appelés
points chauds ("glare spots” en anglais[11]).
L’un de ces points est créé par la lumiére réflé-
chie & la surface de la particule (A) tandis que
Pautre est créé par la lumiére ayant voyagé
dans la particule (B). Lorsque la polarisation
du faisceau incident est perpendiculaire au
plan défini par I’axe optique et 'axe du fais-
ceau, la différence d’intensité entre ces deux
spots est environ d'un facteur 35. Par contre.
pour une polarisation paralléle, ces spots sont
d’intensités comparables. Nous pouvons éga-
lement souligner que la position du point
A correspond a celle prédite par loptique
géométrique pour un rayon incident dévié de
90° par réflection sur la surface externe de la
particule ([12], p 204). La troisieme courbe
(continue) correspond & un détecteur tourné
de 90°. Cette courbe met en évidence que le
fond de I'image de 'objet (courbe continue
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Figure™4: Comparaison entre l'image d’un
objet plein et d’un objet creux.

sans oscillations) est environ 500 fois moins
lumineux que le spot le plus brillant de ré-
fection.

La figure 4 compare les images prédites,
pour un détecteur dans le plan formé par
Vaxe du falsceau et 'axe de 'optique d’ima-
gerie, pour un objet homogeéne (identique a
celui du paragraphe précédent) et un objet
dont la section correspond a une couronne
d’eau d’un diamétre externe de 80 pum et d’un
diametre interne de 60 pm (% ). Une premiére
remarque est que le fait d’avoir une inclu-
ston accroit la quantité de lumiére collectée.
Les pics de réflection externe et interne res-
tent les plus brillants et inchangés en posi-
tion. Cependant l'intensité du pic créé par la
lumiére ayant pénétré dans le diffuseur a été
accrue d’'un facteur 50 dans le cas de l'objet
avec inclusion. Le fond moven a, quand & lui,
hui été aceru d’un facteur 20 pour la particule
avec inclusion.

La sensibilité de I'image a de faibles varia-
tions dn diamétre interne est étudiée sur la
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Figure™5: Sensibilité de 'image & la dimen-
sion de la cavité.

figure 5. Sur cette figure sont tracé les dia-
grammes correspondant & une particule d’un
diameétre externe de 80 pum. avec comme pa-
rameétre le diameétre interne, qui varie de 56 a
64 pm par pas de 2 pm. Il convient de remar-
quer que l’échelle des intensités est linéaire
pour cette figure. La discussion est d’abord
focalisée sur la lumiére réfléchie.

D’aprés 'optique géométrique, le pic de lu-
miére réfléchie par la surface externe de la
particule doit se situer & 28.28 pm (trait épais
continu). A une telle abscisse, pour une in-
clusion de 56 pm, nous obtenons un mini-
mum de lumiére diffusée, entouré de deux
pics de coordonnées (21.15 pm, 0.0034) et
(34.6 pm, 0.0023). Pour une inclusion de 38
pm, nous obtenons un seul pic de coordonnée
(25.1, 0.0049), de méme pour une inclusion
de 60 pm (28.2. 0.003). Pour une inclusion
de 62 pm, la lumiére collectée est répartie
presque uniformément, mais un pic est cepen-
dant détectable a (21.8.0.002). Pour une in-
clusion de 64 pm, un pic important apparait



a (26.4, 0.0065). Un tel comportement s’in-
terpréte comme la signature d’interférences
(destructives et constructives) entre la Ilu-
miére réfléchie sur la surface externe de ’ob-
jet et celle ayant pénétré dans l'objet.

Pour la lumiere ayant exclusivement
voyagé dans l'objet diffusant, les constata-
tions suivantes sont faites:

e pour une inclusion de 56 pm, trois
pics sont présents de coordonnées (-
34.2,0.001), (-27, 0.001) et (-15.2, 0.001)

e pour une inclusion de 58 um, un pic est
présent de coordonnées (-38.2, 0.002)

e pour une inclusion de 60 pm, un pic est
présent de coordonnées (-39.5, 0.002)

e pour une inclusion de 62 um, pas de pic
net

e pour une inclusion de 64 pm, trois pics de
coordonnées (-40, 0.0011), (-32.9,0.0013)
et (-19.2, 0.0025).

Ici encore les effets d’interférences sont mis
en évidence.

Tracé de rayons. Les configurations
précédentes sont maintenant étudiées en uti-
lisant P'outil tracé de rayons présenté en sec-
tion 2.2. La figure 6 correspond a la figure 3.
[l s’agit de 'étude de I'image d’une section
circulaire pleine. Le paramétre est le type de
coefficients de Fresnel utilisé pour calculer 1¢-
volution d’intensité d’un rayon. Les pics de
réflection directe (A) et de lumiére transmise
(B) sont bien obtenus, & la méme abscisse

Figure™6: Sensibilité a la polarisation de
I'image obtenue par tracé de rayons.

pour le pic de réflection, tandis que le pic
de lumiére transmise est décalé vers le centre
de la particule, donnant 'impression d’un ob-
jet de plus faible taille que par GLMT. La
distance entre les pics A et B est maintenant
de 60 um. De plus le rapport d’intensité entre
les pics A et B (pour la polarisation perpen-
diculaire, par exemple) est d’environ 44, du
méme ordre de grandeur mais sensiblement
plus important que la prédiction GLMT.

La figure 7 décrit le parcours des rayons
participant a la création de I'image obtenue
pour la polarisation perpendiculaire dans la
figure 6. Cette image met en évidence la com-
plexité des trajets des rayons participant a
image. Un maximum de 7 réflections sur
I'interface externe est imposé.

La figure 8 correspond a la figure 5. Les
images d’une section circulaire avec une in-
clusion centrée y sont tracées. Le parametre
est le diameétre de linclusion. Cette série



-0.2

-0.4

Figure™7: Visualisation du parcours des
rayons collectés dans une section circulaire
homogene pour la polarisation perpendicu-
laire.

d’images se caractérise par un pic indépen-
dant du diameétre de 'inclusion (A), a la diffé-
rence de la figure 5. La non prise en compte
des interférences est & 'origine de ce désac-
cord entre les figures 5 et 8.

La figure 9 visualise le parcours des rayons
collectés pour une particule avec une inclu-
sion circulaire centrée. Idlle est & comparer
avec la figure 7. Le tracé est ici limité aux
rayons ayant subl 7 impacts avec une inter-
face quelconque (inclusion ou manteau). Ils
convient de remarquer la superposition des
ravons directement réfléchis par linterface
externe et I'interface interne (ordonnée d’im-
pact 0.2-0.3). L'examen de la figure 9 permet
d’attribuer le pic B de la figure 8 aux rayons
d’ordonnée voisine de -0.2 qui subissent une
réflection dans l'inclusion, tandis que le pic
voisin (B’) correspond a des rayons (d’or-
donnée d’impact -0.25) qui subissent une ré-
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Figure™8: Sensibilité de 'image & la dimen-
sion de linclusion. Approche par tracé de
rayons

fléxion interne dans la particule incluante est
uniquement des réfractions dans 'inclusions.
Pour ces deux familles de rayons, & un acrois-
sement du rayon de I'inclusion de 0.28 & 0.32
pm correspondent des translations des pics B
et B’ de 2.6 et 4.2 um, respectivement

3.1.2 Eclairage partiel

GLMT. La figure 10 correspond au méme
objet diffusant que celui de la figure 3 mais
pour un éclairage partiel. Ainsi, les trois
courbes de la figure 10 correspondent a: un
éclairage uniforme (identifié par des cercles
pleins, courbe a identique a celle de la figure
3), un éclairage favorisant la lumiere réfléchie
(courbe b avec des triangles), et un éclairage
favorisant la lumiére voyageant dans la par-
ticule (courbe ¢ avec des étoiles). L’éclairage
partiel est réalisé par un faisceau laser gaus-




Figure™9: Visualisation du parcours des
rayons collectés dans une section circu-
laire homogeéne avec une inclusion circulaire
centrée.
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Figure™10: Sensibilité de I'image a un gra-
dient d’éclairement de l'objet diffusant.

sien circulaire, d’un diameétre au col de 8 um
et d’une longueur d’onde de 0.5 um. Le centre
du col du faisceau laser est localisé dans la
particule, sur I’axe optique, et & une distance
de 20 pum du centre de la particule. Pour favo-
riser la réflection, I'excentrement du faisceau
est réalisé vers la lentille, tandis que pour fa-
voriser la lumiére voyageant dans la particule
I’excentrement est réalisé a ’opposé de la len-
tille.

Une premiére remarque concerne la grande
variation de la quantité de lumiére col-
lectée. Une deuxiéme concerne la sensibi-
lité de 'image aux conditions d’éclairement.
Ainsi pour un éclairement uniforme deux pics
sont visibles dont la distance correspond a
86% du diameétre de la particule étudiée.
Lorsque la lumiére réfiéchie est favorisée, seul
un pic de réflection subsiste. Lorsque la lu-
miere voyageant dans la particule est favo-
risée, pour ce paramétre d’impact du fais-
ceau, le pic de lumiére directement réfractée
de la courbe (a) est devenu un minimum,
courbe (c), et un nouveau pic, correspondant
& de la lumiére ayant subi plusieurs réflec-
tions internes dans la particule apparait. La
distance entre ce pic et celui localisé sur la
ligne matérialisant la réflection correspond a
50% du diametre de la particule diffusante.
Cependant, il faut remarquer que le rapport
entre les intensités des deux pics les plus in-
tenses ce la courbe (c) est d’environ 6 et que
le rapport entre les pics localisés sur la droite
de réflection courbes, (b) et (c), est de 1100.
De plus, le rapport des intensités incidentes
sur la particule au parameétre d’impact corres-
pondant & la réflection est de 10%9. Ainsi les
pics visibles sur la courbe (c) ne correspon-



dent plus & de la lumiére directement réfléchie
ou directement réfractée mais & de la lumiére
ayant subi plusieurs réflections internes.

3.2 Particules concent-

riques

non

Avec le tracé de rayons, il est posible d’étu-
dier la sensibilité de l'image & un excentre-
ment de 'inclusion (aux interférences prés).
Ainsi les figures 11 et 12 correspondent & une
particule de rayon 0.4 avec une inclusion de
rayon 0.3, ou le paramétre d’étude est l'ex-
centrement z, figure 11, et y, figure 12. Les ex-
centrements étudiés sont de -0.02, -0.01, 0.01
et 0.02 pour ces deux figures. On constate
que le pic de réflection (A) est stable, comme
prévisible & partir de la discussion de la fi-
gure 8, mais que le pic de lumiére transmise
(B) est sensible & un déplacement suivant z
et insensible & un déplacement suivant y. En
outre, pour l’excentrement suivant z, le dé-
placement du pic B, ainsi que du pic inter-
meédiaire d’abscisse voisine de 0.1, est linéaire
et du méme ordre de grandeur que l’exenct-
rement.

4 Conclusion

La formation de 'image d’une particule com-
plexe, simulée comme une section circulaire
avec une inclusion circulaire, a été analysée a
I'aide de deux outils théoriques complémen-
taires: la théorie de Lorenz-Mie généralisée et
'optique géomeétrique. La théorie de Lorenz-
Mie généralisée, combinée avec l'intégrale de
Huveens-Fresnel pour décrire la formation de
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Figure™11: Sensibilité de I'image & un dépla-
cement de 'inclusion suivant z.
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Figure™12: Sensibilité de 'image & un dépla-
cement de l'inclusion suivant y.



I'image, permet de prendre en compte les in-
terférences créées par les multiples réflections
internes et la taille de l'objet vis a vis de
la longueur d’onde mais nécessite des temps
de calcul conséquents et est limitée & des
géométries sphériques parfaitement concent-
riques (a I’heure actuelle, mais voir Ref [13]).
La méthode de tracé de rayons permet des
calculs instantanés et la prise en compte des
géomeétries de formes arbitraires mais ne peut
pas prendre en compte la divergence du fais-
ceau incident, la taille relative de 'objet vis
a vis de la longueur d’onde ainsi que les in-
terférences entre les différentes réflections in-
ternes.

Les quelques résultats présentés dans cet
article illustrent le fait que la méthode de
tracé de rayons permet, pour des particules
de géométries complexes, d’obtenir un sque-
lette de la stucture de diffusion relativement
précis, mals que la non prise en compte des
effets d’interférence peut conduire & de fortes
erreurs sur l'intensité en certains points de
Iimage. Ainsi sur une image a 90° d’un jet
liquide creux, une succession de points bril-
lants peut s’interpréter comme une évolution
continue des diameétres et non comme la pré-
sence d une chaine de bulles.

Cette validation des potentiels et limita-
tions de notre code de tracé de rayons nous
permet d’aborder I’étude des particules avec
plusieurs inclusions, dans l'attente de codes
numericues performants pour des agrégats et
inclusions non centrées rigoureux [14][13].
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Résumeé

Les théories de Lorenz-Mie généralisées, déve-
loppées essentiellement au cours des 20 der-
niéres années, décrivent, de maniére analy-
tique et rigoureuse, les interactions entre des
faisceaux laser continus et des particules ré-
gulieres permettant l'utilisation de la mé-
thode de séparation des variables pour la ré-
solution des équations de Maxwell.

Le développement des technologies de la-
sers pulsés (jusqu'a des pulses de l'ordre de
quelques femtosecondes) ouvre de nouvelles
possibilités pour la caractérisation de parti-
cules, et nécessite la construction de théories
adaptées. Cet article présente une théorie de
Lorenz-Mie généralisée générique pour le cas
de particules éclairées par des pulses laser. Le
mot générique signifie que la formulation ne
dépend pas de la nature du diffuseur. Cette
théorie est illustrée par 1'étude d’un cas (di-
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fuseur de Rayleigh) qui ne nécessite pas d’é-
valuations numériques.

1 Introduction

Au cours des vingt derniéres années, plu-
sieurs théories de Lorenz-Mie généralisées,
décrivant de maniére analytique et rigou-
reuse, les interactions entre des faisceaux
laser continus et des particules réguliéres
ont été développées et appliquées. Les parti-
cules considérées sont la sphére homogéne, la
sphere multicouches, 'ellipsoide, le cylindre
infini (& section circulaire ou elliptique), la
sphére contenant une inclusion sphérique, et
I'ensemble de spheéres disjointes ou/et tan-
gentes. Le lecteur peut se référer aux articles
[1)[2]{3], entre autres. En particulier, I'article
[1] est un article de revue contenant 350 réfe-
rences.



Le développement des technologies de la-
sers pulsés, en particulier des lasers femtose-
condes, ouvre de nouvelles possibilités pour la
caractérisation de particules [4][5][6]. Il néces-
site la construction de nouvelles théories de
Lorenz-Mie généralisées, un probléme abordé
dans la référence [7] pour des particules sphé-
riques. Dans cet article, nous proposons une
théorie de Lorenz-Mie généralisée pour des
particules éclairées par des pulses laser sous
une forme générique, c’est a dire ne dépen-

dant pas de la forme de la particule. Natu- -

rellement, les applications les plus directes
concerneront des particules pour lesquelles
une théorie de Lorenz-Mie généralisée 4 laser
continu existe déja (cf le recensement fourni
plus haut).

2 Formulation de la théo-
rie

On considére une onde électromagnétique
pulsée de la forme:

Xi(r,7) = Xo X7 (r)exp (2imvr) g (7) (1)

ou X désigne E (champ électrique) ou H
{(champ magnétique), i est un indice de com-
posante (dans un systéme de coordonnées
adapté a la particule), r désigne un point
de 'espace, X} (r) appelé le support spatial
de l'onde décrit aspect laser, vy est la frée-
quence porteuse, g () décrit I’enveloppe du
pulse (fonction réelle) et:

T=t—-2z/c (2)

ou t est le temps, z 'axe de propagation du
faisceau. et ¢ la vitesse de la lumiere. Cette

forme est générale et s’obtient en multipliant
la description générale d’un faisceau électro-
magnétique continu [8] par I’enveloppe ¢ (7).
L'onde se propage dans un milieu transpa-
rent et, pour commodité dans cet article,
nous supposons que g (7) représente un pulse
unique.

Nous supposons que nous pouvons intro-
duire une paire de transformées de Fourier
sous la forme:

G(v) = /+Oog (t)exp (=2imvT)dr  (3)

—00

(o}
g(r) = /+ G (v)exp (2invT) dv (4)
— 0

ou G (v) est le spectre de l'enveloppe du
pulse. Remarquons que, par souci de conci-
sion, nous ne précisons pas nécessairement les
conditions d’existence requises. En particu-
lier, nous verrons dans la section 3 que, dans
le cas le plus général, la transformée de Fou-
rier doit étre interprétée au sens de la théorie
mathématique des distributions [9][10]. L'en-
veloppe g () étant réelle, on montre alors que
G (v) est hermitien:

Gv)=G(-v) (5)
En insérant (5) dans (4), on obtient:
g(r) = /OJFOO G (v)exp (2irvr)dry  (6)

+ G (v)" exp (=2imvT) du
Jo

A partir des équations (6) et (1), il vient:




XoX; (r)
{/O%OG(I/— Vo)

exp (2emvT) dv

+oo
+/O G v+ )

exp (—2imvT) dv

Xi(r,7) = (7)

Cette équation montre que l'illumination
pulsée peut étre décomposée en une somme
(intégrale) d’ondes électromagnétiques mo-
nochromatiques élémentaires. La réponse de
chaque onde monochromatique est supposée
connue (en principe “triviale” lorsqu’'une
théorie de Lorenz-Mie généralisée correspon-
dante, pour laser continu, existe). La réponse
du diffuseur a une excitation de la forme
XoX? (r)exp(£2imvT) peut alors étre cal-
culée et s’écrit X (r, v)exp(£2inmvt). La
réponse du diffuseur a un pulse s’écrit alors:

/X’,{)<r, t) -
;+w
/ G (v — o) X&(r. 1)
0
exp (2imvt) dv (8)
+ / G4+ wve) X(r, —v)
Jo
exp (—2imvt) dv

A partir de I'équation hermitienne (5), 'é-
guation (8) peut se récrire sous la forme:

XP(rot) = FHGv —vo) X (e v)] - (9)
ol F ! désigne une transformation de Fourier
inverse et le "tilde” signifie que la variable
conjugiée a v est le temps ¢ (au lieu de 7).
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Le principe physique de la théorie de
Lorenz-Mie généralisée pour illumination
pulsée est alors claire et peut se décompo-
ser en trois étapes (1) décomposer le pulse
en ondes monochromatiques par une trans-
formée de Fourier directe (2) appliquer une
théorie de la diffusion de la lumiére, avec un
privilége pour les cas ou des approches rigou-
reuses 4 laser continu existent et (3) recons-
tituer le signal & I'aide d’une transformée de
Fourier inverse. Selon la valeur de r, la ré-
ponse obtenue concernera un signal diffusé ou
un signal décrivant les champs internes a la
particule. Cette approche peut "aisément” se
généraliser au cas ou g(7) représente un train
fini, ou infini, de pulses uniques élémentaires.

3 Cas particulier

Pour illustrer le fonctionnement de la théo-
rie, nous choisissons un exemple qui puisse
étre résolu analytiquement. Plus spécifique-
ment, nous considérons un dipdle de Rayleigh
illuminé par un pulse ayant le support spatial
d’une onde plane. Le support "onde plane” se
propage le long de 'axe z et le champ élect-
rique oscille parallélement a 'axe z. L’équa-
tion (1) est alors spécifiée sous la forme:

Ey(r,7) = Eyexp (2imvor) g (T) (10)

et 'enveloppe est choisie comme une fonction
porte de la forme:

e ) LM >0.L> M/2

(11)
représentée dans la figure 1, pour ¢ = 0. A
cet instant, le front avant du pulse se trouve



-(L+M/2) A _f‘;\b -(v-u/2ys, 2=0

Figure™1: Représentation de ’enveloppe du
pulse & ¢t = 0.

az = —(L—M/2)) et n’a pas atteint la
position z = 0.

A z = 0, nous placons un dipdéle de Ray-
leigh. L’excitation du pulse atteint le dipdle
au temps to = (L — M/2) Mo/c et le quitte
au temps tg; = (L + M/2) \g/c. En utilisant
des propriétés "classiques” des distributions
[9], on établit:

7= L/ M T )
Mg N I/—OH (/\/;[/1/0> *0(r = Lfwo)
(12)
ou o est la distribution de Dirac et () désigne
un produit de convolution. L’étape suivante
consiste a évaluer le spectre G(v) ot on utilise
(11), (12) et [9] :

FiS«T)=FI[S)FIT} (13)

T sintvNT
F I = 4

[ (NT” TV (14)
ou S et T sont des distributions, F désigne

une transformée de Fourier directe, et:

F6(r = L/vy)] = exp (—2imvL/vg)  (15)

pour obtenir:

_ M sintvM/ug
B 144} %

G (v) exp (—2imvL/vo)

(16)
La réponse d'un dipdle de Rayleigh a une
excitation de la forme Ejexp (i2mv7), pour le
champ électrique diffusé oscillant selon 'axe
z, se propageant vers les z positifs, dans le
cas ou l'indice complexe de réfraction du dif-
fuseur est supposé constant, s’écrit sous la
forme[11]:

EO'IEIJQ exp (2irvt) exp (-2imvz/c)  (17)
nous permettant d’exprimer X (r,v) dans
I'Eq (9), et avec I'Eq (16), le champ électrique
diffusé par la particule, s’écrit (en utilisant
une propriété classique des transformées de
Fourier des distributions [9}):

E'f(:f) — Eo

KM ~_ ¢,
L F [1/‘] *
ZlU0

Fliexp (—2imvz/c)]  (18)
o {sin (v — o) M/

T (v — vy)
exp (=27 (v — vg) L/1vg)]




On peut vérifier [9] que cette équation a
un sens, et dés lors procéder & son évalua-
tion. Chaque transformée de Fourier inverse
de I'Eq(18) peut étre évaluée séparément &
I'aide d’outils classiques, quoique spécifiques
(9], sous la forme: ‘

Fl) = -2 (19)
Fl [exp (=2imvz/c)) =6(t —z/c) (20)
Foip = A Ksinw;ljjw/uo 21)

exp (—2imL/vg)) 6 (v — vp)]

10} t— L/VO .
- D% 2
1\/[H < v, ) exp (2imvot)

ou (x) désigne une notation abrégée évidente.
Des manipulations classiques dans le cadre
des distributions, en particulier [9]:

§'«T =T" (22)

permettent alors d’établir:

I&/Eol/o d2

t—z/c—L/vg

EV(z.t) =

b0 &g
d2z M dt? { < M /vy

exp (2imvo(t — z/c)) ]

L’évaluation de la dérivée seconde s’obtient
en exploitant les ingrédients suivants [9]:

1. La dérivée d’un produit de convolution
de deux distributions s’obtient en déri-
vant une seule des distributions.

2. On a:
I(z) =H(z+1/2)—H(z —1/2) (24)

ou ‘H désigne la distribution de Heavi-
side.

On obtient alors:

P _
El (th) - M

exp (2imvo(t — z/c))
+exp (2im(L — M/2))

472z

[dimved(t — z/c — L/vo + M/2uq)

+(5l(t — Z/C - L/VO —+ ]V[/2U0>]
—exp (2in (L + M/2))

[4i7on(5(t - Z/C - L/l/o - I\J/?I/O)

—-KEy {_47721/8H <t —z/c— L/y0>
6

+6(t — z/c~ Lfvo — M/2wo)] }

Cette équation montre que, a la position z
(z > 0), des singularités de Dirac apparais-
sent pour:

(23)

z 1 M z
- — e —_— = — . ) in
> t C-+ ” (L, 5 > . + tge (27)
z 1 M z
ty==4+ —(L+—) ==+t (28
) C+W< 2) St (28)

ou tqe et tqu; Sont les temps ot le pulse atteint
et quitte le dipdle de Rayleigh & z = 0. Les
temps t; et #; correspondent alors, de ma-
niere naturelle. a 'arrivée et au départ du



signal diffusé & la position z > 0 considérée.
Un dipole de Rayleigh ne possédant ni iner-
tie, ni amortissement, ce résultat satisfait le
principe de causalité et illustre la cohérence
du formalisme. En fait, cette illustration n’est
pas triviale. Historiquement, il a été reproché
a la transformée de Fourier, moyennant 1’uti-
lisation de filtres spectraux, de permettre a
un récepteur de détecter un signal avant qu’il
n’ait été émis. I a été nécessaire, dans une
étape ultérieure, pour consolider l'utilisation
de la transformée de Fourier, de démontrer
que ces filtres non-causaux n’étaient pas phy-
siquement réalisables [9].

4 Conclusion

Nous avons présenté une théorie de Lorenz-
Mie généralisée décrivant Dinteraction de
pulses laser avec des particules diffusantes.
Cette théorie a été illustrée dans le cas
d'un diffuseur de Rayleigh, illuminé par un
pulse dont le support spatial est une onde
plane, permettant une résolution compléte-
ment analytique du probléme. Cette théo-
rie est en cours d’implantation numérique
pour I'étude de situations plus réalistes. Elle
doit ouvrir la voie & des méthodes nou-
velles. (quoique expérimentalement sophisti-
quées) ce caractérisation de particules. Par
exemple, il est clair qu’un pulse de 5 femtose-
condes (correspondant & un trajet lumineux,
dans le visible, de I'ordre du micron) éclairant
une particule de 50 microns, engendrera une
série de pulses diffusés correspondant, dans
le language de l'optique géométrique, i une
strie de réflections et de réfractions associées

a la particule. Ces pulses diffusés devraient
permettre une analyse fine de l’état interne
de la particule diffusante.
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Utilisation et étude d'un générateur d'aérosol
pour la synthése de poudres céramiques nanométriques

M. MAYNE, N. ALLAIN, X. ARMAND, N. HERLIN-BOIME, M. CAUCHETIER
CEA Saclay, DRECAM-SPAM, Batiment 522, 91191 Gif sur Yvette Cedex.

INTRODUCTION

Depuis ces quinze derni€res années, les poudres céramiques nanométriques sont utilisées pour
’élaboration de nanomatériaux. L'intérét de telles poudres provient essentiellement de la faible
taille des grains. En effet, la taille des défauts, qui régit en partie et éventuellement limite les
propriétés du matériau, €tant étroitement liée & celle des grains, il est aisé d’imaginer une utilisation
bénéfique des poudres nanométriques. En particulier, des nanocomposites SisN4/SiC élaborés a
partir de nanopoudres SiCN présentent un bon comportement mécanique!', et sont ¢galement
prometteurs pour la fabrication de piéces céramiques par formage a chaud @ 3. Clest dans ce
contexte que se situe une partie de l'activité de notre laboratoire qui consiste & synthétiser des
poudres nanométriques SiCN par pyrolyse laser pour l'élaboration de nanocomposites SizN4/SiC
aptes a étre mis en forme a haute température.

La synthése de ces poudres ultrafines est effectuée par pyrolyse laser de précurseurs gazeux
ou liquides. Les premiéres synthéses ont été effectuées a partir d'un précurseur gazeux, le silane
(SiHy) 41 Cependant, le silane reste cher et d'emploi trop dangereux (inflammable au contact de
l'air). C'est pourquoi, des synthéses a l'aide d'un précurseur liquide, I’hexaméthyldisilazane ((CHj)s-
Si1,NH-(CHj3)3), ont été réalisées 581 Dans ce cas, un aérosol a été généré par nébulisation du
précurseur liquide et a ét€ transporté vers le faisceau laser par un mélange gazeux inerte ou
partiellement réactif afin de permettre l'interaction de ce précurseur avec le faisceau laser. Dans le
cadre des syntheses de poudres SiCN, le rendement de nébulisation du générateur d'aérosol est un
des paramétres importants parmi ceux qui influencent les caractéristiques physico-chimiques des
poudres obtenues. De plus, actuellement, une de nos motivations est de pouvoir introduire, au sein
du systeme SiCN, des éléments métalliques tels que Al et Y utiles pour I'élaboration ultérieure des
nanomateériaux.

Ce travail présente d'une part, une étude paramétrique de l'influence des paramétres liés au
générateur d'aérosol sur le rendement de nébulisation, et d'autre part des résultats d'expériences de
nébulisation de mélanges du précurseur liquide HMDS avec un précurseur solide contenant de

I'aluminium.
LE DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Le principe de la pyrolyse laser repose sur la résonance dans l'infrarouge entre 'émission du
laser et l'absorption au niveau d’une liaison d'au moins un réactant > %! e dispositif expérimental
de syntheése est composé de quatre parties (figure 1) : le laser CO,, le réacteur, le collecteur de
poudre et le générateur d'aérosol.
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Figure | : dispositif expérimental de synthése par pyrolyse laser (couplage acrosol/laser)

La pyrolyse laser est mise en ceuvre dans un réacteur photochimique ou le faisceau laser
croise orthogonalement un flux de réactants dans une zone trés confinée, sans effet de parois (figure
1). Ceci induit une réaction se produisant avec une rapide montée en température, apparition d’une
flamme et formation de grains fins par nucléation homogéne. Les faibles temps de séjour dans la
zone réactionnelle ainsi que la trempe que subissent les grains en sortie de flamme induisent une
faible croissance de ces derniers. Les poudres ainsi formées sont entrainées par un courant gazeux et
par pompage, vers un collecteur en verre muni d'un filtre métallique (figure 1).

Le laser CO; (modele PRC-Oerlikon) est un laser continu de puissance (puissance maximale : 1500
W) accordable en longueur d'onde (9.3 a 11.6 um). Pour les expériences de synthése de
nanopoudres SICN, le laser est accordé sur la raie d'émission 10P20 de longueur d'onde 10.6 pm
correspondant & une des bandes d'absorption infra-rouge du précurseur HMDS. La puissance est le
plus souvent ajustée autour de 300W.

Le générateur d'aérosol (systéme Pyrosol, commercialisé par RBI) est composé d'une enceinte en
verre contenant le liquide précurseur a nébuliser, et d'un générateur électronique assurant
I'excitation d'un transducteur piézo-électrique placé sous le liquide (figure 1). Le transducteur piézo-
¢lectrique transforme l'onde électrique délivrée par le générateur €lectronique, en onde acoustique
ultrasonore. En focalisant les ultrasons ainsi crées au voisinage de la surface du liquide, une
"fontaine ultrasonore” se forme et génére un aérosol dont les caractéristiques dépendent
essentiellement de la nature du liquide, de la fréquence et de l'intensité ultrasonore délivrées par le
générateur €lectronique. Le brouillard de gouttelettes du précurseur ainsi formé est alors entrainé
vers le faisceau laser par un mélange de gaz dont la nature et le débit peuvent varier.

Afin de réaliser [l'étude paramétrique concernant ['influence des parametres de
fonctionnement du générateur d'aérosol sur le rendement de nébulisation, le générateur d'aérosol a
ete désolidarisé de l'installation de synthése. Le protocole op€ratoire consiste a introduire une
quantité¢ connue de liquide, et & mesurer aprés nébulisation et entrainement par un gaz, la quantité
ae liquide restante. La quantité de liquide entrainée est obtenue par différence entre ces deux
valeurs, et I'entrainement qui représente la masse de liquide entrainée par unité de temps peut étre
évalué.




Ainsi en utilisant ce mode opératoire, différents paramétres ont été étudiés pour connaitre leur
influence sur la quantité de liquide entrainée : fréquence et puissance délivrées par le générateur
électronique, durée de nébulisation, débit et nature du gaz d'entrainement, nature du liquide.

Les différents liquides choisis pour cette étude sont d'une part 1’hexaméthyldisilazane
((CH3)3-Si;NH-(CH3)3), précurseur des poudres SiCN, et d'autre part le toluéne et le butanol dont la
viscosité encadre celle de HMDS (tableau 1). La viscosité joue un role sur le rendement de
nébulisation puisque le taux de production d'aérosol est inversement proportionnel 4 la viscosité [,

Viscosité (cP)
Toluéne 0.59
HMDS 0.69
Butanol 0.95

Tableau 1 : viscosité des liquides.

RESULTATS EXPERIMENTAUX ET DISCUSSION

Influence des paramétres de fonctionnement du générateur d'aérosol sur I'entrainement du
liquide

Réle de la fréquence et de la puissance

Le générateur électronique délivre des fréquences comprises entre 750 et 850 kHz et une
puissance maximale de 150W. La fréquence et la puissance sont réglées a 'aide d'un potentiométre
variant de 0 a 100%. Pour cette étude, seule la fréquence est variable, tous les autres paramétres
étant fixes. Ainsi le volume de liquide initial est fixé a 250 ml, le gaz d'entrainement choisi est
I'argon a raison de 2 I/min et le temps de nébulisation est de 20 min.

Dans le cas du toluéne, les courbes représentant la masse de liquide entrainée en fonction de
la fréquence pour deux puissances différentes ont des allures identiques (figure 2).

Quantité de liquide entrainée (g)

: = Puissance 40% P max
{a Puissance 33% P max
770; 788
3 T T T T T T T T T
756 762 768 774 730 786 792 798

Fréquence (kHz)

Figure 2 : évolution de l'entrainement en fonction de la fréquence dans le cas du toluéne.
(Les courbes tracées servent uniquement de guides visuels)

Quelle que soit fa puissance. 1l existe un domaine de fréquence ou l'entrainement est maximal et
quasi constant. Pour les deux puissances étudiées. ce domaine de fréquence s'étend sur une méme
plage de fréquence [770 - 788 kHz] qui correspond au domaine de fréquence "d'accord" (gamme de
fréquence qui permet d'obtenir une production maximale d'aérosol).

De plus. ces courbes mettent en evidence une augmentation de I'entrainement lorsque la puissance
délivice par le géncrateur électronique augmente. Ainsi. dans le domaine de fréquence d'accord. la
valeur movenne de l'entrainement est de 40g¢'h pour une puissance de 32 W alors qu'elle atteint 34
‘h pour une puissance de 60 W,

(%3
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Dans le cas de I'hexamethyldisilazane et du butanol, les courbes (figure 3) représentant la
masse de liquide entrainée en fonction de la fréquence ont une allure différente comparé au toluene.
Bien qu'il soit plus difficile de déterminer un domaine de fréquence d'accord pour ces deux liquides,
12 semble toutefois que celui-ci soit plus resserré que dans le cas du toluéne ([778 - 780 kHz] pour le
butanol). De plus, 'entrainement de HMDS est supérieur & celui du butanol ce qui peut s'expliquer
par la viscosité de HMDS inférieure 4 celle du butanol.

34
% . * HMDS,P=35%P,__
04 —u— Butanol, P = 40% P

-
2
max

Quantité de liquide entrainée (g)

796

Fréquence (kHz)

Figure 3 : évolution de I'entrainement en fonction de la fréquence dans le cas du butanol et d'HMDS

(les courbes tracées servent uniquement de guides visuels).

La fréquence et la puissance jouent donc un role important sur l'entrainement. Quel que soit le
liquide, il existe un domaine de fréquence d'accord dont 'étendue varie fortement avec la nature du

liquide.

Réle de la durée de nébulisation

Pour cette étude, le volume de liquide introduit est fixé a 250 ml, et le gaz d'entralnement est
l'argon a raison de 2 I/min. La fréquence est réglée sur une valeur comprise dans le domaine de
fréquence d'accord pour chacun des trois liquides (32 W pour le toluéne et 60 W pour le butanol).

L'évolution de la quantité de liquide entrainée en fonction de la durée de nébulisation est
repreésentée sur la figure 4 pour les trois liquides.
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Figure 4 1 évolution de I'entrainement en fonction de la durde de nébulisation.




Quel que soit le liquide, la quantité de liquide entrainée augmente linéairement avec la durée de
nébulisation. L'entrainement représenté par la pente des droites reste donc constant dans le temps.
Néanmoins, dans le cas de HMDS et du toluéne, il existe une transition située a une durée de 60
min a partir de laquelle l'entrainement devient différent. Ce phénoméne pourrait étre lié a la
variation du volume dans l'enceinte en verre au cours de la nébulisation, conduisant a4 une variation
de la hauteur de liquide au dessus de la céramique piézo-électrique et induisant une défocalisation
des ultrasons a la surface du liquide. Il en résulte, pour une fréquence constante, une modification
de l'entrainement a partir d'un certain "volume" critique évalué a 150 ml pour HMDS et 4 190 ml

pour le toluéne.

Réle de la nature et du débit de gaz d'entrainement

La nébulisation est effectuée sur un volume de 250 ml pendant une durée de 20 min. La
puissance est réglée a 60 W et la fréquence a 785 kHz. Les différents gaz ont €té choisis en fonction
de leur densité proche de celle des gaz réactifs utilisés en synthése (ammoniac et hydrogéne), et de
leur inertie (tableau 2). Il s'agit de I'argon, l'azote et I'hélium, azote et hélium ayant respectivement
des densités proches de celles de 'ammoniac et de I'hydrogene.

Gaz Densité
Hélium 0.041
(Hydrogéne) 0.031
Azote 0.314
(Ammoniac) 0.234
. Argon 0.536

Tableau 2 : densité des gaz d'entrainement.

La figure 5 représente l'évolution de la quantité de liquide entrainée en fonction du débit de
gaz dans le cas du toluene.
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Fioure 5 : évolution de 'entrainement en fonction du débit de gaz dans le cas du toluéne.
Quel que soit le gaz. la quantité de liquide entrainée augmente proportionnellement au débit de gaz.
De plus. la nature du gaz joue un role sur I'entrainement : pour un méme débit. 'entrainement croit
dans le sens He. N> Ar. Ce phénomene est associ¢ a la densité des gaz (cf tableau 2) qui augmente

dans le méme sens.
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Nébulisation de mélanges du précurseur liquide HMDS avec un précurseur solide contenant
de I'aluminium

Ces expériences ont été réalisées de fagon 2 introduire dans les poudres SiCN des éléments
métalliques tel que Al ¥ Pour cela, l'isopropoxyde d'aluminium ([(CH3),CHOJ;Al), précurseur
contenant de ['aluminium, est préalablement dissout dans HMDS, et la solution obtenue est
nébulisée. Afin de contrdler la quantité d'aluminium introduite dans la poudre obtenue lors des
étapes successives de nébulisation et de pyrolyse laser, le rapport atomique Al/Si est calculé dans la
poudre a partir des résultats d'analyse élémentaire et est compare a celui de la solution initiale. Les
résultats sont reportés dans le tableau 3.

] Solution de précurseurs [ Poudre
Al/Si (rapport atomique) | 0.02 0.02
0.04 0.04
0.1 0.07

Tableau 3 : rapport atomique dans les solutions de précurseurs et dans les poudres obtenues.

Pour des rapports Al/Si inférieurs a 0.1 dans la solution initiale, les rapports Al/Si restent inchangés
dans la poudre obtenue. En revanche, lorsque le rapport Al/Si atteint 0.1 dans la solution initiale, il
se trouve diminué dans la poudre obtenue (0.07). Ce phénoméne montre qu'a partir d'une certaine
concentration en Al dans la solution initiale, il se produit un "entrainement préférentiel” du
compose a base de silicium c'est & dire du précurseur HMDS.

CONCLUSION

L'ensemble de cette étude montre que le comportement du générateur d'aérosol (Pyrosol)
¢volue fortement avec la nature du liquide utilisé. En particulier, une importante variation du
domaine de fréquence d'accord est constatée. De plus, la durée de nébulisation influe peu sur
I'entrainement, bien qu'il existe un seuil en durée 4 partir duquel ['entrainement est modifié. Ce seuil
correspond a un "volume critique” de liquide dans I'enceinte du pyrosol qui dépend de la nature du
liquide. L'entrainement dépend également de la nature du gaz : il augmente lorsque la densité du
gaz augmente,

Par ailleurs, le générateur Pyrosol permet de nébuliser des solutions de précurseurs. Néanmoins. a
partir d'une certaine concentration en précurseur solide. la composition ¢lémentaire dans la poudre
est différente de celle de la solution initiale.

Au vu de ces résultats. une perspective envisagée est la recherche d'un générateur d'adrosol
permettant la nébulisation homogéne d'une solution de précurseurs plus concentrée.
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La surveillance des particules dans I’environnement en France

A.REBOURS

Air Pays de la Loire, réseau de surveillance de la qualité de I'air des Pays de la Loire,
2, rue Alfred Kastler BP 30723 44 307 NANTES cedex 3

Résume:

L'objectif principal de la surveillance opérationnelle est de déterminer et d'informer sur les
concentrations moyennes et de pointe de plusieurs indicateurs de la pollution atmosphérique. La
métrologie des particules en suspension est basée exclusivement sur la pesée de la matiére collectée.
L'application des directives européennes impose 'accroissement du nombre de polluants a surveiller:
PM10, PM2,5, métaux lourds, HAP et benzéne. La cohérence du dispositif national doit donc étre
renforcée. Les compétences au sein des réseaux de surveillance doivent accompagner ce
développement.

Introduction:

La surveillance de la qualité de l'air en France a pris un second essor depuis la Loi sur 'Air du
30 décembre 1996. La LAURE a contribué fortement au renforcement du dispositif d’analyse et
d'expertise de la pollution atmosphérique, au profit de la surveillance en milieu urbain. Les moyens de
mesure en temps réel des particules en suspension se sont réellement développeés en France depuis
cette date.

Le dispositif de surveillance de la qualité de I'air : des organismes nationaux a I'échelle locale

La surveillance de la qualité de l'air en France est organisée au plan national par plusieurs acteurs
relayés au niveau local par une quarantaine d'associations agréées de surveillance chargées de
['application opérationnelle.

Le Ministere de 'Aménagement du Territoire et de |'Environnement est charge de definir la politique
de surveillance et de mettre en place les actions réglementaires. L'ADEME assure la coordination
technique du réseau de surveillance. L'Agence est impliquée au niveau de ses organismes centraux et
de ses delegations régionales. Le Laboratoire de Surveillance de la Qualité de I'Air est composé de
trois entités : I'Ecole des Mines de Douai. le Laboratoire National d'Essais et I'INERIS. Le LCSQA
est maitre d ceuvre en matiere d'assurance qualité métrologie.

A T'heure actuelle. il existe environ une quarantaine d’associations de surveillance. Ces organismes
ont des competences communales. départementales ou régionales. Elles sont composées de
représentants de I'Etat. des Collectivités iocales. des Industriels. d Associarions de protection de
FEnvironnement et de personnalités qualifiées. Leurs roles est de développer et de mettre en oeuvre
les moyens de mesure de la pollution atmosphérique. L'information constitue le second axe
prioritaire.

Reglementation de la surveillance : impulsion de I'Union Européenne depuis 1980

Le Conseil de I'Europe a émis une directive en date du 19 septembre 1996 concernant l'évaluation de
la qualite de l'air dans |'air ambiant. Cette directive avait pour principal objectif d'établir des objectifs de
qualité et d'harmoniser les procédures d'évaluation dans les érats membres.

Un certain nombre Jde divactives filles doiven: suivre ceme directive cadre. Corcernan: la sollution
d origine particulaire, une directive a pour l'instant té publiée. celle du 22 avril 1999 Elle recommande
la surveillance des particules en suspension et celle du plomb. Dans ce cadre. les PM10 constituent
pour la pramiére {cis la coupure granulomeétrique de référence. La mesure des PM2.5 n'est pas encore
imposee puisque la Commission Européenne considere que ia surveillance dans ce domaine est encore
trop peu déveioppée et quil n'existe pas encore de méthode de prélevement et de mesure de
référence. Cetie directive préconise. dans cerrains cas. de facon alternative ala mesure automatique

' %

des  mesures  de  wpe  indicaii.  la modélisation  su bien estimation  objective.
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Les valeurs limites réglementaires pour les PM10 (ug/m? de la directive du 22 avril 1999 sont
récapitulées dans le tableau suivant:

40 Moyenne annuelle application au 1 janvier 2005

50, a ne pas dépasser plus de 35 jIMoyenne journaliére
par année civile
2 Moyenne annuelle application au 1 janvier 2010

50, a ne pas dépasser plus de 7 j par[Moyenne journaliére
année civile

En France, il n'existe qu'un objectif de qualité réglementaire pour les PM10 fixé a 30 pug/m® en
moyenne annuelle. Par ailleurs, les recommandations suivantes ont été émises en 1996 par le
Conseil Supérieur d'Hygiéne Publique de France: un seuil de précaution a 80 pg/m? et un seuil d'alerte
a 125 pg/m?® en moyenne sur 24 heures.

Divers groupes de travail européens travaillent a l'élaboration de "positions papers” qui serviront de
base a la rédaction de directives relatives aux métaux lourds {cadmium, nickel, arsenic) et aux HAP.

La métrologie opérationnelle dans les réseaux : une mesure massique en temps réel, des analyses

Evolution du parc métrologique entre 1994 et 1999

600 -
=994 ®1995 81997 1T

500 - 81998 ©1999

400 -
300

200 -

Nombre d'appareils

100 -

0 _ Kl
TEOM

BETA
Scurce: EMD - réseaux

BETA: jauges Beta. TEOM: analyseurs microbalance: FN: analyseurs des fumées noires:
Pb: préleveurs de plomb: SEDIM: préleveurs de particules sédimentables

Les préleveurs de poussiéres sédimentables représentent encore 56 % du parc total en 1999 mais
refletent mal la réalité puisque ce twpe de systéme de mesure est principalement réparti entre 3
réeseaux de surveillance. Les méthedes de mesure par réflectométrie (fumées noires) sont en
diminution constante depuis 1994 au profit des analyseurs TEOM qui représentent maintenant
environ 106 Vs du parc d'appareils. Les TEOM sont équipés majoritairement de tétes PM10.




De Foutil métrologique au réseau : exemple d’Air pays de la Loire

Air Pays de la Loire est un organisme régional depuis mars 1999. Les quatre principales
agglomérations sont actuellement équipées de sites de mesure. Les analyseurs TEOM équipent
actuellement six stations de mesure.

4

LOIRE-A TIQUE

LA-ROCHE-
SUR-YON

O Sites permanents

Y . 2 30 %m
,_; Sites temporaires ——

Air Pays de la Loire participera également a la gestion du réseau MERA en assurant courant 2000
'exploitation du site de la Tardiere en Sud-Vendée. L'objectif de ce réseau est de déterminer les
niveaux de fond en précipitations, gaz et aérosols (soufre particulaire).
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Pollution atmosphérique particulaire dans les Pays de la Loire : un long historique pour les fumées
noires, des résultats depuis 1998 pour les PM10

Historique des moyennes annuelles en fumées noires sur le site

de trafic du boulevard Victor Hugo
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{ 180 ¢ ° .M Percentile 50 annuel,
2 160 - .®Percentile 98 annuel
% 140 - ° ;
? 120 = o ¢ !
£ 100 - * L 4 *
E 8- = ¢
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20 + S B
0 - : }
QO = N ™ ¢ W O o~ ®
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Entre 1989 et 1998, il est constaté une baisse trés nette des concentrations en fumées noires aussi
bien en niveau de pointe (- 70 %) qu’en percentile 50. La baisse du trafic poids lourds a contribué a
cette évolution. Sur les sites urbains de fond, cette diminution est moins sensible.

Les maxima mensuels sont généralement enregistrés en hiver lorsque les capacités dispersives de

I'atmosphére sont moins importantes. A Nantes, les valeurs limites ne sont jamais franchies. Sur le
site de trafic Hugo, il est observé parfois des dépassements des valeurs guides.
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Concernant les PM10, la situation vis & vis des valeurs limites UE 2005 en moyenne annuelle
apparait pour l'instant peu préoccupante. L'objectif de qualité France n’est également pas atteint. Des
eiforts importants de réduction des émissions doivent étre toutefois menés pour respecter les valeurs
limites UE 2010, notamment sur les sites de trafic.

Movenne annuelle en PM10 observée en 1999 (estimation)

Valeur limite UE (2005)

8

Objectif de qualité France {depuis 1998)

Valeur limite UE (2010)

Nantes

urbain
Le Mans

urbain

En 1999, la valeur limite UE en moyenne journaliére dont l'entrée en vigueur est prévue en juillet
2001 a été franchie & 5 reprises sur trois sites confondus.

Un exemple de situation épisodique de pollution par les PM10 est représenté sur le graphique ci-
dessous. Le 23 novembre, la situation météorologique est particulierement stable puisque I'inversion
nocturne ne s'est pas detruite et persite & 130 metres. Celle-ci atteint la hauteur de 200 m vers
16 hTU et une intensité de 5 °C dans le milieu de la nuit du 24. L'ensemble de ces conditions conduit
a une élévation sensible pour la région des niveaux en PM10 (maximum horaire de prés de 100
ug/m?). Les teneurs en particules diminuent graduellement & partir de 12hTU le 25 novembre quand
les mouvements de convection reprennent.

Episode de pollution par les PM10 du 23 au 25 novemnbre 1998
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Les programmes pilotes nationaux

Deux programmes pilotes sont actuellement en cours pour suivre l'application des directives
européennes. Le premier concerne la mise en place de la quatrieme directive européenne relative a la
surveillance du nickel, du cadmium et du plomb. Elle a pour but de contribuer a la connaissance des
niveaux en site urbain et industriel, de comparer différentes méthodes de prélévement (LVS et HVS)
et d'analyse ainsi que la fréquence d’échantillonnage. Le chiffrage des incertitudes constitue toujours
un objectif a atteindre. Dix sites sont concernés par ce programme sur 4 régions (Vallée de Seine,
IDF, Alsace et Provence Alpes Cote d'Azur).

Le second projet accompagne les recommandations de la directive 199/30/CE qui préconise
l'installation de stations PM2,5 au méme endroit que les PM10. Elle a pour objectif d’assister les
experts européens dans le choix des valeurs limites prévues en 2003 ainsi que dans la préparation des
choix metrologiques puisque la méthode de réféerence fait encore I'objet de discussion et que le choix
de la téte de prélevement n'est pas encore arréte.

Gestion des épisodes de pollution par les particules: I'initiative alsacienne

L'avis du Conseil Supérieur d'Hygiéne Publique de France en date du 6 juin 1996 a conclu que les
particules en suspension représentaient un indicateur majeur de qualité de l'air et préconisait 'envoi de
messages d'information a caractére sanitaire et scientifique en cas de dépassements de seuils.

S'appuyant sur cet avis, les préfets du Haut et Bas Rhin ont alors pris en compte, de facon
concertée, ce polluant aussi bien pour les procédures d'information que pour les procédures de mise
en oeuvre de mesures d'urgence.

L'avis du Conseil National de |'Air du 16 février 1999 relatif & la gestion des épisodes de pollution a
avalise cette initiative et recommandé la mise en place de seuils dalerte et de recommandations
relatifs aux particules. Cet avis fait a I'heure actuelle I'objet de nombreuses discussions sur les

conditions de son application.
Conclusion

Sous la pression des experts de la santé, I'Etat a pris conscience du nécessaire renforcement de la
surveillance des particules en suspension. Le nombre d'analyseurs de particules PM10 devrait ainsi
prochainement atteindre le nombre d'analyseurs de fumeées noires.

L application des directives européennes impose | accroissement du nombre de polluants a surveiller:
PM10. PM2.5. metaux lourds. HAP et benzéne. La cohérence du dispositif national doit donc atre

renforcée.

Les compétences au sein des réseaux de surveillance doivent accompagner ce développement en
matiere de gestion (Assurance Qualitg). de meétrologie (accréditation COFRAC) cu d études (mis en
place d'outil d'analyse. de prevision et de madslisation),

(SRR S
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Composition chimique élémentaire et
granulométrie des particules en suspension sur un
site urbain de fond sous influence industrielle

A. ROBACHE, F. MATHE, J.C. GALLCO, R. GUILLERMO
Département Chimie et Environnement
Ecole des Mines de Douai
941, rue Charles Bourseul
59508 Douai

Introduction

L'effet sur la santé des particules en suspension dans l'air ambiant dépend de la
nocivité des éléments qui les constituent, mais aussi de leur capacité a pénétrer
dans l|'appareil respiratoire, donc de leur taille. De nombreuses études
épidémiologiques ont montré une relation entre la santé et la concentration
massique de particules de diametre inférieur a 2,5 ym et a 10 um [1]. Des
corrélations existent mais ces indicateurs semblent insuffisants pour déterminer de
facon précise l'impact de l|'aérosol particulaire. Certaines études ont mis en
évidence le role de sa taille et de sa composition dans les mécanismes de lésion de
I'appareil respiratoire [2]. Il est donc important d'acquérir une meilleure
connaissance des parametres physiques et chimiques des particules que nous
respirons pour en comprendre les effets.

Cet acte présente les résultats d'une campagne de mesure visant a caractériser
la fraction inhalable des particules (diameétre inférieur a 10 ym) pour un site urbain
de fond inséré dans un tissu industriel. La partie minérale des particules a été
analysée en fonction de la granulométrie.

Méthodes analytiques

Les particules d'un diametre aérodynamique compris entre 30 nm et 10 pm ont
été collectées et séparées en douze tranches granulomeétriques a l'aide d'un
impacteur en cascade basse pression. Le débit de prélévement était de 0,6 m?/h.
Le support de collecte était constitué d'un filtre en Téflon imprégné d'une solution
d'acide oléique et de cyclo-hexane. La durée moyenne de prélévement a été 3
jours.

L'analyse a été réalisée par voie chimique humide. La minéralisation a été
effectuée par chauffage micro-ondes dans un milieu clos avec 2 ml d'un mélange
d'eau, d'acide nitrique et d'acide fluorhydrique (20:20:1). La durée du cycle micro-
ondes était 35 mn, dont 30 mn a une puissance maximale de 650 W. Le volume
final a eté ramene a 25 ml.

Les échantillons liquides ont été analysés par Spectrométrie d'Emission
Atomique Induite par Couplage Plasma (SEA-ICP) couplé a un nébuliseur

ultrasonique.
Cette méthodologie a été decrite avec de plus amples détails lors du CFA 98 [3].
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Description du site

Le site de prélevement a été choisi a I'emplacement d'une station de
surveillance de la qualité de I'air désignée comme urbaine de fond. Il est localisé
entre les agglomérations de Douai (200 000 habitants, distante de 10 km) et de
Lens (320 000 habitants, distante de 8 km).

Les deux industries les plus proches sont :

- une usine de production du plomb et du zinc dans la direction est-nord-est
(3,5 km) rejetant 117 tonnes de particules par an,

- une cokerie dans la direction sud-sud-ouest (3 km) émettant 300 tonnes de
particules par an.

La mer est distante de 100 km.

Résultats de la campagne de mesure

Teneurs moyennes

Une campagne de mesure a été réalisée. Elle a permis de réunir 44 echantillons
sur une période de 8 mois (novembre 98 - juin 99). Le Tableau 1 présente les
concentrations moyennes mesurées durant cette période.

Tableau 1 : Moyenne des concentrations élémentaires (ng/m?3)

S Zn Cd Pb Ni Fe Mn Cr \'4
Moyenne 1439,3 998 1,6 69,2 5,7 308,3 14,7 7,8 6,0
Ecart-type 492,6 80,7 2,1 93,1 4,9 199,0 7,1 7,5 3,4

Mg Al Ti Cu Sr Ca Ba Na K
Moyenne 117,5 814,2 41,2 13,7 1,8 331,6 32,3 1033,8 188,5
Ecart-type 60,8 399,0 45,0 6,6 1,0 2349 51,9 586,0 91,3

Ces teneurs sont comparables & celle mesurées dans différentes villes
européennes [4].

Granulométrie

La répartition granulométrique varie fortement en fonction de I'élément analysé.
Les figures 1 a 3 présentent trois répartitions granulométriques caractéristiques des
granulomeétries que nous avons pu observer. Les boltes 3 moustaches permettent,
pour chaque tranche granulométrique, de visualiser le minimum et le maximum
(moustaches), le 25°™ percentile, la médiane et |e 758me percentile (boite), la
moyenne (point).

La granulometrie du fer présente un mode dans les grosses particules
(> 2,5pum). Ce mode est classiquement associé aux particules produites par un
phénoméne mécanique (érosion, abrasion).

Le vanadium est présent dans deux fractions granulometriques centrées autour
de O0,5um et de 2 pm. Les particules fines particules (< 2,5 um) sont
principalement issues de phénoménes de combustion. Le vanadium est souvent
associe a la combustion du pétrole.

Des elements tels que le titane présentent des répartitions granulomeétriques
plus uniformes. Ce type de répartition est en géneéeral accompagne d'une grande



Ecole des Mines de Douai - Dpt Chimie et Environnement

dispersion des niveaux de concentration observés. Un

hausse la valeur de la moyenne.
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Figure 1 : Répartition granulométrique de Fe
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Figure 3 : Répartition granulométrique de Ti

Relation éléments/sources

En étudiant a la fois la répartition granulométrique et les concentrations
observées en fonction des conditions de vent,
éléments qui possedent des caracteristiques communes, probablement induites par

une source commune.

faible nombre d'échantillons

nous avons regroupé certains
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Pour représenter l'influence du vent sur les concentrations élémentaires, nous
r

avons utilisé des roses de probabilité de pollution. Ces roses représentent

probabilite qu'un échantillon ait une forte concentration pour un élément donné en
fonction de la direction du vent. Un échantillon est considéré comme ayant une
forte concentration pour un élément donné si sa concentration est supérieure 3 la
somme de la moyenne et de I'écart-type de I'ensemble des concentrations
observées pour cet élément. Les répartitions granulomeétriques sont tracées 3 I'aide

des médianes des concentrations observées dans chaque tranche granulométrigue.

cadmium, plomb, zinc

La figure 4 regroupe la rose de probabilité de pollution et la répartition

granulomeétrigue du cadmium, du plomb et du zinc.

(a) N

(b) 3.0

Concentrations Cd

0.6

Concentrations Pb et Zn
=
g

0.0

Diamértre aérodvnamique (um
A H

Figure 4 : (a) roses de probabilité de pollution, (b) répartitions
granulométriques (exprimées en ng/m?) de Cd, Pb et Zn

La rose de probabilité de pollution des trois éléments indique la direction est. Ce
resultat est cohérent avec la localisation d'une usine de production de plomb et de
zinc. Un inventaire de la DRIRE [5] indique que cette industrie rejette aussi des
quantites importantes de cadmium.

Les trois eléments sont présents dans les mémes tranches granulométriques
(figure 4b). Deux modes se distinguent centrés autour de 0,6 et 1 uym. La forte
concentration de ces éléements dans les fines particules semble indiquer une origine
anthropique.

Le zinc se distingue du plomb et du cadmium : sa rose de probabilité de
pollution est légerement décalée vers le nord-nord-est et sa répartition
granulométrique posséde un mode situé dans le domaine des grosses particules.
Ces indices peuvent indiquer soit une source différente de celle(s) du plomb et du
cadmium, soit I'existence de plusieurs sources.
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magneéesium, sodium

La figure 5 présente la rose de probabilité de pollution et la répartition
granulomeétrique du magnésium et du sodium.
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Figure 5 : (a) roses de probabilité de pollution, (b) répartitions
granulométriques (exprimées en ng/m?) de Mg et Na

La rose des pollutions indique que les échantillons de forte teneur en
magnesium et en sodium sont prélevés lorsque le vent vient de l'ouest. La
répartition granulométrique de ces éléments montre un mode prédominant centré
autour de 4 um. Ces indices permettent de supposer que le sodium et le
magnésium dans nos échantillons a principalement une origine marine.

De plus, la régression linéaire du sodium en fonction du magnésium montre une
corrélation marquee avec un coefficient de corrélation au carré égal a 0,793. La
pente est egale a 8,7. Cette estimation du rapport Na/Mg est tres proche de la
valeur calculée (8, 5) a partir des concentrations en sels mesurées dans l'eau de
mer par Wilson [6].

chrome, nickel

Le chrome et de nickel montrent, comme le titane, une uniformité de leur
granulomeétrie et une grande variabilité de leurs concentrations. Pour le chrome, par
exemple, les valeurs médianes de concentration par tranche granulometrique sont
mferleures a 1 ng/m? ; mais les concentrations ont dépassé occasionnellement
7 ng/m? dans la tranche granulométrique comprise entre 0,03 et 0,06 um, aussi
bien que dans celle comprise entre 4,3 et 7 um.

Une tres forte corrélation existe entre ces deux éléments, comme le montre |a
figure 6. Les roses de probabilité de pollution du chrome et du nickel ne sont pas
représentees ici ; elles pointent clairement la direction du sud-ouest. La source de
ces elements pourrait étre une cokerie située dans cette direction. La presence de
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nickel dans les combustibles fossiles (charbon et pétrole) corrobore cette

hypothése.
35
« 304 Y=15728x-0.1013 H
pe R?=0.9416
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Figure 6 : Régression linéaire entre les concentrations
de Cr et de Ni (exprimées en ng/m?3)
Conclusion

Les particules en suspension dans un environnement urbain influencé par
l'industrie ont eté prélevées pendant une période de 8 mois enfin de caractériser
leur composition chimique élémentaire et leur granulométrie. Ces travaux ont fourni
des concentrations similaires a celles observées dans d'autres villes d'Europe et ont
permis de mettre en évidence plusieurs types de comportements granulométriques.

L'étude de la répartition granulométrique et de I'influence des conditions de vent
a permis de regrouper certains éléments ayant des comportements semblables.
Nous avons pu émettre une hypothése sur I'origine possible de ces éléments -

- Cd, Pb et Zn ont été associé a une usine de production de Plomb et de Zinc,
- Mg et Na sont probablement des traceurs de I'aérosol marin,
- Cr et Ni ont eté attribués aux activités d'une cokerie.

Dans la suite de cette étude, nous projetons d'approfondir les relations entre les
concentrations mesurées sur le site de prélévement et les sources qui I'entourent a
l'aide de modeles de type récepteur.
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MESURES DE PM 2.5 ET PM 10 AU BASSIN DE LA RUHR, ALLEMAGNE
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1 Landesumweltamt Nordrhein-Westfalen (Office gouvernemental de I'environnement du Rhénanie du Nord-
Westfalie), Essen, Allemagne

Jusqu'a récemment encore, on mesurait surtout la masse totale de la poussiére atmosphérique
pour surveiller'la qualité de I'air par rapport aux particules. Des études épidémiologiques et des
mesures de la pénétration des aérosols dans le poumon ont mis en évidence que ce sont surtout
des particules fines qui sont responsables des effets sur la santé. Les catégories les plus
importantes sont les "particules respirables” d'un diamétre aérodynamique inférieur 4 10 um
(PM 10) et les "particules alvéolaires" inférieures a 2.5 um (PM 2.5). Ces études récentes ont
mené a la "Council Directive 1999/30/EC of 22 April 1999 relating to limit values for sulphur
dioxide, nitrogen dioxide and oxides of nitrogen, particulate matter and lead in ambient air" qui
réglemente le monitoring de PM 10 et PM 2.5, ce qui remplacera les mesures des particules en
suspension totales (PST).

Comme des estimations indiquent qu'il y aura des difficultés a tenir ces limites, le projet "Etudes
sur des aérosols atmosphériques et leur composition chimique” a ét¢ initié dont les objectifs sont
entre autres de donner une description détaillée des aérosols ambiants du bassin de la Ruhr en
Allemagne, leur vanabilité saisonniére et des informations sur leurs sources et le transport. Pour
cela, des diverses techniques sont utilisées (voir Fig. 1).
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Fig. 1: Tableau des instruments employés

Pour mesurer la distribution numérique en tailles, un DMPS (Differential Mobility Particle
Sizer) et un APS (Aerodynamic Particle Sizer) pour les particules de 30 nma l umetde | pm a
15 pum, respectivement, sont utilisés. Pour déterminer la concentration en masse, un gauge B-
(PST) et des TEOM (PM 10 et PM 2.5) sont utilisés comme instruments de mesures en continu.
La masse des particules est egalement déterminée avec des préleveurs a filtres PM 10 et PM 2.5
(HVS, LVS, RAAS). De ces filtres, la composition chimique (métaux, suie; HAP, anions et
cations) des acrosols est déterminée. Comme méthode continue, un aethalométre pour la
concentration de la suie est employé, et un impacteur / précipitateur électrostatique fait la
collection des fractions de taille 10 - 2.5 uym, 2.5 - 1 um et < 1 um de diamétre aérodynamique
pour l'analyse ¢lémentaire avec la spectrométrie a fluorescence de rayons X en réflexion totale

(TXRF).



Des campagnes de mesures ont été conduites 4 une station rurale, une station urbaine (zone
résidentielle), une station urbaine (zone industrielle) et une station de trafic. Le Tableau 1
résume les données des 5 campagnes.

Tab. 1: Données de 4 campagnes de mesures

PM 2.5 PM 10 dépassements PM25/PM10
[ug/Nm?] jours/campagne jours par
an
;‘Ia/f;‘;" ;"7;‘;’0‘3/97 2421 | 37+26 7/41 62 0,63+0,18
231/15'07"0;%‘;;8 20+ 7 31+ 10 2/26 28 0,63+ 0,13
;’z‘;‘;'::s:z:;'t’; sy | 38220 | 46+20 9/23 143 0,74 % 0,11
2

11/02-11/03/98

one miusriaie) | 197 | 29%8 o ’ R
07/10-06/11/98

station trafic
|08/11-01/12/99

Les campagnes ont montrées que sans doute, ce n'est pas possible de tenir les limites de 40
ug/m’ PM 10 (valeur moyenne annuelle) pour toutes les stations. Ce qui posera encore plus de
problemes, c'est le nombre des dépassements des valeurs moyennes journaliéres dont la limite
est 35 dépassements par an de 50 pg/m?®. Si ces limites sont dépassées, on devra faire des "plans
d'action" pour réduire la concentration des particules.Une grande partie (63% - 74 %) de la
masse PM 10 se trouve déja dans la fraction PM 2.5. Comme exemple de la caractérisation
chimique, les figures 2+3 montrent les compositions moyennes

- T

concentration 49+16 pg/m?

; concentration 39+21 pg/m?

inconnu EC
14.9% 6.8%

PM 2.5 Oberhausen o PM10 Oberhausen
f

|
{
!
|
!
{
i
Na

0.9%

T
11.2%

13.3% NOY |
21 99y :
Fig. 2: Composition chimique de la fraction PM 2.5. Fig. 3: Composition chimique de la fraction
station urbaine (zone résidentielle) PM 10, station urbaine(zone résidentielle)

des fractions PM 10 et PM 2.5 pour la station urbaine (zone résidentielle). Les particules
secondaires (sulfate, nitrate et ammonium) sont responsables de presque la moitié de la masse




PM 2.5 et PM 10. La suie et la matiere organique font environ un tiers (PM 2.5) et 20 % (PM 10)
de la masse. Le reste est composé des métaux comme le fer et des ions comme le sodium et le
chlore et une fraction inconnue des substances qui n'étaient pas analysées comme par exemple la
silice. Comme exemple récent des mesures fractionnées des particules, des résultats de la
cinquieme campagne sont donnés. La fig. 4 montre les concentrations de calcium pour les
fractions de taille 10-2.5 um, 2.5-1 pm et < 1 pm qui €taient collectées par I’impacteur combiné
avec ESP et analysées par la TXRF. On obtient des faibles concentrations pour la fraction la plus
petite et des concentrations plus €levées pour la fraction moyenne. La plupart de la masse de
calcium se trouve dans la fraction des grosses particules. Cette campagne s’est déroulée a la
station trafic qui était trés influencée par un chantier de construction d’un batiment en face de la
station de mesures pendant le temps de ces mesures.
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Fig. 4: Concentrations de calcium, station trafic

Entre 1e18/11/99et le 21/11/99, des échantillons étaient pris a 6 heures du matin et a 8 heures du
soir. On peut observer de trés grandes différences entre le jour et la nuit pour la fraction 10-2.5
um, des variations moins distinctes pour la fraction 2.5-1 pm et pas d’influence sur les particules
fines.

Comme exemple pour un élément des a€rosols secondaires, les concentrations du soufre pour le
méme espace de temps sont présentées (Fig. 5). La plupart du soufre se trouve dans la fraction
<1 um et on obtient des masses comparables dans les fractions 10-2.5 pm et 2.5-1 um. Comme
prévu, on n’observe pas de variations diurnes pour la concentration des petites particules qui
peuvent rester longtemps dans I’atmosphére. Au contraire, il y a des différences jour / nuit pour
les particules plus grosses dont la durée de vie est plus courte.
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Figure 5 Concentration du soufre en fonction du trafic
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Comme les instruments de mesure en continu qui sont utilisés donnent une trés grande résolution
temporaire des données, on peut calculer les variations diurnales. Les Fig. 6-8 montrent les
"Jours ouvrables moyens" pendant la premi€re campagne & la station rurale pour les
concentrations de PM 2.5 (enregistré avec le TEOM), de la suie et de la relation entre la suie et
PM 2.5. On peut observer des variations distinctes avec les concentrations PM 2.5 les plus basses
pendant la nuit, 'augmentation le matin et le maximum & 10 heures environ. Apres, il y a une
diminution jusqua 15 heures et un second maximum a 8 heures du soir avant que les
concentrations de nuit soient atteintes (Fig. 6).
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Fig. 6: Vanations diurnes de la concentration de PM 2.5, jours ouvrables, station rurale

4.0

35 L : VA

30 b : =

BCo [pg/Nm?)
N
wn
(=]

.8-a.
& a

TE—
T?
@
@]
i
0
3]

2.0

- W - W
S -

1.0 1 1 T TR SR U R It s | R S S S SR S T

00:00 04:00 08:00 12:00 16:00 20:00 00:00
& Spel (Sept.—Oct.T’

Fig. 7: Varniations diumnes de la concentration de la suie, jours ouvrables, station rurale

Pour la suie (Fig 7), les variations diurnes sont similaires, c'est-a-dire des concentrations basses
pendant la nuit, une augmentation pendant la matinée avec le maximum & 10 heures environ,
apres la diminution et le minimum l'aprés-midi et encore une augmentation vers le soir. Les
variations diurnes de la suie sont comparables aux variations du trafic ou il Yy a ausst un
minimum pendant la nuit, des maximums vers 7-8 heures et 17-18 heures et un nombre moyen
entre 11 heures et 15 heures. Comme la concentration de suie la plus élevée est atteinte



seulement 4 10 heures a la station rurale, c'est un indicateur que le transport de ce polluant
jusqu’a cette région prend environ 2 heures. Au contraire, il n’y a pas de maximum distinct le
soir, et ce qui est également intéressant, ce sont les concentrations de suie qui sont plus basses
pendant [’aprés-midi que pendant la nuit. Comme il n’y a pas plus de trafic pendant la nuit que
pendant la journée, ce phénomene doit avoir d’autres raisons. L’interprétation, c’est la variation
diurne de la zone dans laquelle 1’air peut se mélanger ("mixing height") quelle atteint le
maximum |’aprés-midi, c’est-a-dire que les polluants sont plus dilués.

7 “o.
S / -
20% 7’ \3{1/ \
i l‘J\_
3
w 3 dp
g’ 186% - A /
a \ @
3 a /
Q r A ;
@ \ /
12% }- 4 . /EJ
‘:‘.: /FlTJ’ EH
L ua]
8% 1 4 1 1 1 1 1 1 L L I 1 1 1 e H 1. 1
00:00 04:00 08:00 12:00 16:00 20:00 00:00
= Spe! (Sept.-Oct.}

Fig. 8: Variations diurnes de la relation suie / PM 2.5, jours ouvrables, station rurale

Ce qu’on peut observer aussi, ce sont des variations diurnes de la composition chimique. La
relation entre la concentration de suie et la masse PM 2.5 est la plus élevée pendant la nuit et
diminue vers midi. C’est-a-dire qu’il y a d’autres sources de particules qui prennent de
I’influence au cours de la journée comme p.ex. les aérosols secondaires ou du matérel du sol qui
est soulevé quand la vitesse du vent atteint le maximum ’apres-midi. Etant donné que I’apres-
midi, on peut observer le minimum absolu de la suie, mais pas de la concentration de la masse,
la dilution de I’air est compensée par les autres sources des particules.

Comme dernier exemple, les concentrations de la masse PM 2.5 et PM 10 pour la période de
08/07 a 05/08/98 sont montrées dans la Fig. 9. On peut distinguer 3 épisodes ou les
concentrations de PM 10 excédent les 50 pg/m® Les analyses des ces épisodes ont mis en
évidence qu'il y a des raisons différentes pour les dépassements. Pendant la premiére et la
troisieme ¢pisode, la valeur de la relation PM 2.5 / PM 10 était plus élevée, comparée a la
moyenne. Les ions ont formé plus de masse PM 10 (augmentation de nitrate et ammonium, mais
diminution de sulfate) que pendant le reste de la période. Au contraire, le pourcentage de la suie
et des métaux fer et zinc et calcium et magnésium a diminué. La vitesse du vent était inférieur a
la moyenne, aussi bien que la distance que l'air a parcourue pendant les 24 heures avant d'arriver
a la station. Pendant la deuxiéme ¢pisode, les conditions étaient différentes. Le pourcentage de
PM 2.5 a la masse de PM 10 a diminu€ ausst bien que la partie tonique (nitrate, ammonium et
sulfate) de la fraction PM 10. La suie et les €léments fer, zinc, calcium et magnésium étaient
plus élevés que la moyenne. Bien que la vitesse du vent a la station se trouvait au-dessous de la
valeur moyenne, l'air a parcouru beaucoup plus de kilometres que normalement, c'est-a-dire qu'il
y avait eu une grande vitesse de vent qui a souleve des particules avant d'arriver & la station.
Contrairement aux autres épisodes qui étaient formées d'une grande partie des particules
secondaires, les sources de cette deuxieme épisode consistaient surtout des particules primaires.
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Fig. 9: Concentrations de la masse PM 2.5 et PM 10, station rurale

Conclusions
Les mesures a des endroits différents dans le bassin de la Ruhr en Allemagne ont mis en

evidence qu’il y aura des difficultés de tenir les limites de la “daughter directive” de 1’Union
Européenne concernant les concentrations de la masse de PM 10. C’est-a-dire qu’il faut faire des
"plans d’action” et prendre des mesures pour réduire ces concentrations. Pour cela, on doit
connaitre les sources des particules et les processus qui sont responsables pour les excés. Dans le
projet "Etudes sur des aérosols atmosphériques et leur composition chimique", nous avons entre
autres déterminé la masse des fractions PM 10 et PM 2.5 et la composition chimique en fonction
de la taille des particules. Des processus qui ménent a des variations diurnes de la concentration
et la composition de l'aérosol ont été identifiés aussi bien que des différentes conditions qui ont
mené a des épisodes de concentrations élevées.



15*™ CONGRES FRANCAIS SUR LES AEROSOLS
ASFERA, 8 et 9 décembre 1999 - PARIS

Mise au point d’un réacteur & flux continu d’aérosols, pour I’étude de réactions chimiques
hétérogenes.
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RESUME

Dans le cadre de I'étude de la chimie de I’atmosphére, 1l est nécessaire de prendre en compte
les interactions enire la phase gazeuse et la phase condensée. Ce domaine, nommé chimie hétérogéne,
considere la relation entre gaz et aérosol. et tout particulierement ses conséquences du point de vue des
réactions chimiques.

Le mécanisme de création du trou d’ozone constitue une illustration trés connue de ces
phénomeénes.

La compréhension et la prédiction des cycles chimiques de I'atmosphére passe par la
détermination des espéces pouvant étre produites, et des cinétiques associées.

Le principe classique d’une étude consiste 4 mettre en présence dans un réacteur basse
pression. un gaz et une surface modele, représentative d’un aérosol donné (ex. : cellule de Knudsen).

Ce type d'étude-ayant permis d'explorer une grande partie du systéme atmosphérique. on
cherche désormais a mettre au point des réacteurs plus représentatifs des conditions environnementales.
notamment en terme de pression. de phase condensée, et de vapeur d’eau.

Cette communication a pour objectif de présenter le réacteur 2 flux continu d’aérosol en ceurs
de mise au point au sein du groupe de Chimie hétérogéne du Laboratoire de Pollution de |" Atmosphere
de 'EPFL.

[ consiste en un cvlindre de verre de 120 cm par 7.5 ¢m. Les essais portent sur un adrosol de
NaCl. produit & P'aide d'un atomiseur de tvpe TSI et caractéris€ par un systeme SMPS.

Le gaz est injecté dans le réacteur a différentes positions. Ceci permet de faire varier le temps
de résidence (de 205 2 100 s), et ainst de déterminer la cinétique de la réaction.

Cet ensemble nous permet ainst d’cludier des réactions dont 1a probabilité de collision réactive
v se situe entre 107 et 10

ABSTRACT

Heterogeneous chemistry considers interactions between condensed phase and gaz phase. in the
field of atmospheric chemistry. Studies are focused on products and cinetics ol reactions.
The main reactors are low pressure cells such as Knudsen cell. using model surfaces.

This talk will describe the last progress in the setting-up ot a new kind of reactor. a continuous
aerosol tlow reactor which principal interests in design are the use of water vapor. atmospheric pressure

and acrosol.

Such a reactor has been developped by LPAS (Laboratoire de Pollution de I'Atmosphere. EPFL).
NaCl aerosol are produced by atomisation. and measured with a SMPS. Using a movable injector. the
residence tme of the reactive varies hetween 205 o 100s and cinetics can he studied Tor reaction
probabililty from 10 o 107

Last inputs are descrtbed in this contrihution.



1. Principe et enjeux de la chimie hétérogéne

Dans le cadre des sciences de I'atmosphere. les mesures de terrain connaissent des limites en
terme de pas de temps, sensibilit€ de la mesure, spécification de la mesure, etc.

Une démarche classique consiste alors a simplifier la réalité du terrain a travers ['utilisation
d’un réacteur ; une grande partie des parametres étant connus et maitrisés, on cherchera alors a tester
des hypotheses. a caractériser des phénoménes élémentaires.

Le principe de la chimie hétérogéne trouve ici tout son sens (schéma 1)1 il s’agit de mettre en
présence deux composés chimiques (la réaction est ainsi « isolée »), I'un en phase gaz, I"autre en phase
condensée, et :

17 identifier les produits ;

2/ déterminer les cinétiques chimiques (et donc quantifier les différentes réactions chimiques

possibles I'une par rapport a I'autre)

3/ éwdier les mécanismes ; cette étape est particulierement importante car elle doit contribuer

a évaluer la représentativité des conditions du réacteur par rapport aux conditions réelles.

2. Réaliser un nouvel outil : le réacteur 2 flux continu d’aérosol

&

Gaz (A)
(vB—— b
Produits ?
AN NN RN { Cinétique ?
Aérosol (B) | Mécanismes ? = extrapolation

Schéma

Historiquement. des svstémes comme la cellule de Knudsen ou Jes thes & diffusion ont eu et
continuent  d'avoir un  réle majeur en  chimie hétérogene (cf. I site Weh du groupe
htip/Aderwesww eptl ch/PAS/hetchemy ).

La méthode est simple : par le biais de la hasse pression. il est possible de confronter seul 3

seul les deux réacuts.
Ces installations se sont avérdes particulierement efficaces : elles ont permis el permetient
draborder tout un ensemble de systemes chimiques.

On cherche désormais a prendre en compte des parametres complémentaires. Clest out
particulicrement le cas de la vapeur deau. puisqu'elle est potentiellement & méme de modifier

considérablement les résultats obtenus en milicy « sec o,

Le niveau de simplitication doit done ¢tre modific cresttouke Luraison J ¢rre de notre projet.



Il s’agit ici de mettre a Ja disposition du Groupe de Chimie Hétérogéne du LPA, un réacteur travaillant :
v A pression atmosphérique :
v" A humidité relative non nulle, et maitrisée ;
v A I'aide non pas de surfaces modeles mais d’aérosois.

8]

Principe de fonctionnement du réacteur
2.1.1. La probabilité de capture

Nous considérons dans un premier temps le cas de cinétique chimique de premier ordre, c’est a
dire de type :
A+B 2> C+D,avec

d[A]

= —k(l).[A] formule(I)
dt

On appelle probabilité de collage (y) la probabilité de prélévement de molécules de la phase
gaz vers la phase condensée. Ceci comprend deux mécanismes : dépdt sur les particules d’aérosol avec
ou sans réaction.

Dans notre cas, la relation entre constante de décroissance et probabilité de collage est
exprimée selon la formule simplifiée (Baker, 98, Abbat, 98.) :

k() =y (w/4)S]V formule(IT)
Avec,

r= formule(IIT)

k(1) : constante de décroissance du premier ordre ('s'])

v, . probabilité de collage (sans dimension)

o vitesse movenne de déplacement thermique du gaz réactif (cm.s™)
S/V rapport surface sur volume de [Maérosol (em/em™y

T temps de demi-vie 1s)

2.1.2. Le rendement :

Une fois le coefficient de collage déterminé. il s"agit de dissocier {a part due & un simple dépat
sur la particule, de celle avant réagit.

Cette distinction est généralement basée sur la mesure d'un produit en phase gazeuse.

2150 Schdma de principe

Le schéma 2 svnthéuse notre projet. dont fes objectifs sont les suivants :

~ Assurer la production des réactits (gaz. adrosoly ;
Assurer leur mélange :

Sy

~ Puaire vaner e temps de résidence du zaz en présence de acrosal. afin den
cxtraire la constante de décroissance

~  Réaliser o mesure de lu surface des adrosols et de la concentration en vy,

(9%}
(W)



Schéma 2

Génération de
gaz

Génération d’aérosol ]

LMesure aérosol j

POINT MOBILE  +eeeeeeeeqy .

Analyse gaz j—'—'

Evacuation

2.1.4. Résultat type :

Pour un type de surface donné. I"augmentation du temps de résidence entraine la diminution
du signal, suivant la fonction :

[A] = const.exp[— k(l).z]

Dans un premier temps. seul est pergu I'effet sur la paroi du réacteur : celle ¢i représente une
surface bien plus importante que celle de 'aérosol, mais est normalement non réactive.

tn cconcentration du réactif

gazeux) .
| AN
= constante - Kol . ¢ N
% \\\ PAROI
‘ \\
; .
\\

St

N

Schéma A

Femps ce edsidence 1<

Par L suite. La présence puis Paugmentation de Ta surface on adrosol £5¢ << N> < Nulenlraine un

acerorssement Jela constante de décroissance.




2.1.5. Dimensionnement du réacteur :

La gamme des probabilités de capture que nous pouvons étudier, est déterminée par deux
parametres (formule (I)) :

I/ la_concentration en surface d'aérosol : la surface d’aérosol a pour limite supérieure la
surface maximale que nous puissions produire, en garantissant une stabilité de plusieurs heures : dans
notre cas, elle est de I'ordre de 0.02 cm/em®.

La limite inférieure ne se situe pas au niveau de I’aérosol lui méme dans la mesure ou la
diminution en concentration de sel dans la solution de I'atomiseur, peut étre diminuée ; I’élément
limitant est constitué par la surface de la paroi ; celle-ci — en principe non réactive — doit avoir un effet
réduit par rapport a la surface de |’aérosol.

2/ le débit dans le réacteur (et donc le temps de résidence, formule (III)) : le fonctionnement
optimum du réacteur se situe au dessous de débits de ’ordre de 5 I/min, ce qui correspond aux débits

des générateurs d aérosol.
Le temps de résidence du gaz réactif va de quelques secondes & un maximum d’une centaine

de secondes.

Tout ceci fait que la zone optimale d’exploitation de notre réacteur se situe autour de
probabilité de capture de 'ordre de 0.01 - 0.1 .
3. Application a la réaction N,Os + NaCl

3.1. Contexte
3.L.1. La réaction de N,Os sur les aérosols marins déliquescents, n’est pas une voie terminale

Contexte :
+NO. +hv secondes
R

Jour O, + N|O: 1+_: NO; + O, heures

! 7 « i

I Nuit NO.+NO, T/ N.O, i minutes

s

4 !
‘ 7N /_\ Sels marins
Parucules / ) : \ -
. | \ déliquescents
« humides ». ete. N/ S
A )

iv v

HNO, CINO,
Schéma 4 ’ -

Lntemps, o réaction hdtdrogene de Na2Os sur les surfaces humides Jde particuies d acrosols
cschdma 4o Gé considérée comme une branche terminale du cvele des NO (Plair et al., 1984 ;
Russell et al, 1983). _

Puis 11w dtd montrd que Taréaction de NaOssur des -« dry bulk surface » de NaCl. produisait un
composé gazeus. CINO- (Finluyson-Pitts et al, 19891,

Cependant. Tvmajeure partic de acrosol marin se trouve sous torme liquide. o qui mplique

qUC Ces CXPETIENCEs soient mendes doun niveau d humiditd relative conséquent.

(9%}
o]}



Une approche en ce sens a été menée par Behnke et collégues (Behnke et al, 1997), a I’aide
d'un chambre type « smog chamber » et d’un « wetted-wall flow tube » : elle a permis la confirmation
de la production de CINO,, ici a humidité relative élevée.

Plus récemment enfin, Karlsson et Ljungstrom (Karlsson et Ljungstrém, 98) ont réalisé une
étude a I"aide d’un réacteur a flux continu avec mesure par dénudeurs. Leur observation a montré la
méme répartition entre d’une part la simple hydrolyse et d'autre part la production de CINO,, tout ceci
dans une gamme de concentration plus réaliste (au dessous du ppm). Par contre, cette étude ne porte pas
sur la cinétique de la réaction. Ce point du travail de Behnke reste donc  confirmer.

3.1.2. Ordres de grandeur :

Le tableau ci-dessous regroupe les résultats de divers travaux. Comme on peut le constater, la

probabilité de capture se situe d’aprés Behnke au dessus de 0.01.
Plus précisément, Hanson estime que la voie strictement humide (pas de sel) méne a une

probabilité située entre 0.06 et 0.12.

f Auteurs réaction ' k(s ] Y 7
Hanson 98 N,Os + H,SO, 0.2-06 0.06-0.12
© N»Os + H,O prédominance de

60 — 80 % HR I"hydrolyse
Hanson 97 N,Os5 + H,SO, 0.1

N305 + H‘_JO
Behnke 94 N,Os + H,O > 0.01

N:O5 + NaCl

3.2. Mise en oeuvre
3.2.1. Source de gaz réactif

La source consiste en un pi¢ge maintenu & trés basse température, ce qui permet ainsi de
stocker le réacuf sous forme solide (schéma 3). Un flux d azote traverse le piege et entraine la phase
gazeuse issue de I'équilibre phase solide/phase gaz.

La croissance de la pression de vapeur de N-Os en fonction de la température étant de type
cxponentiel. la stabilité de la température du piege est essentielle pour disposer d une source continue

sur une heure et plus.
3.2.2 régime d'écoulement

Divers criteres comme celui d'une title réduite du réacteur. ont mend au choix d'un travail en
régime laminaire. Les dimensions du tube (7.5 cm # 120 cmy assurent un nombre de Revnolds inféricur
A 100. nos débits ne dépassant pas 5 I/min : I'écoulement est done tout a fait laminaire (Re << 12003,

Alin d'cudier les caracténistiques du mélange du gaz réactf dans le 1lux principal J adrosol.
nous avons procéde a Minjection dun gaz non-réactif et de concentration connue (houteilles calibrées).
fe NO-. introduit par e biais de injecteur. '

Les mesures effectudes (schéma 6) ont permis de montrer que Finjection de NO- dans lc
réacteur sépare celui-ci en deux  zones: out Jdabord. nous observons un  cone que  nous
caractérisons « de diution - il correspond tout simplement au mélange du gaz dans le Tux principal et
correspond globalement & un temps de résidence de 20 s 1 Ensuite. nous nous situons dans une zone de

concentration homoudéne.



Schéma 5
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3.2.3. Génération de I’aérosol salin
Nous disposons d’un atomiseur TSI 3076, 8 méme d’effectuer la production d’aéroso! salin.
3.2.4. Contrdle de I’humidité relative

La mesure de I"humidit€ relative est assurée par une jauge (Hygromeétre Metronic AM3) placée
dans le bas du réacteur.

Divers systemes de génération de vapeur d'eau ont été testés. L'eau utilisée doit étre
parfaitement pure sous peine de générer des aérosols, susceptibles d’interférer avec les phénoménes
hétérogenes €tudiés.

3.2.5. Techniques de mesure du N,Os
3.2.5.1. Mesure indirecte

Cette méthode consiste a utiliser le canal de mesure de NO, de notre analyseur NO,. Le
principe est simple : une décomposition de N,Os est attendue sous ['effet de la chaleur du four de
I"analyseur.

Nous obtenons alors du NO; et du NOjy ; le premier permet donc une comptabilisation de notre
produit et nous attendons également une transformation de NO; vers NO, ou vers NO :
NO;3 2 NOs + O° (chaleur)
NO-> =2 NO (catalyse)
NO + NO\ 22 NO]



3.2.5.2. Mesure par titration

Le principe est le suivant : un four est placé en amont de I"analyseur NOx (schéma 5). Le N,Os
y est décomposé ; du NO injecté & 'entrée du four, y réagit avec le NOj produit par la décomposition.
Une molécule de N;Ojs produit donc normalement 3 molécules de NO- :

NO+NO_7_+NO3 2> 3 NO:

3.3. Observations

En présence d’aérosol salin, la décroissance du signal en fonction du temps est trés réduite dans
notre réacteur : la constante de décroissance reste inférieure 2 0.01 et s’avére comparable aux
constantes observées par air sec ou humide.

Nous pensons €tre en présence d'une trés forte transformation de N,Os en acide nitrique, non pas
sur les particules mais sur les parois du systéme et ce dés la sortie de la source (cette hypothése a été
étudiée par utilisation de pi€ges a acide nitrique (tube en Nylon)).

4. Conclusion

Nous disposons désormais d'un réacteur a flux continu d’aérosol, avec toute I’infrastructure que
cela implique.

Dans le cadre de notre premiére application. nous avons observé un phénomene de transformation
hétérogeéne sur les parois de notre systeme.

Des technique de mesure spécifique des gaz vont étres mises en place (telle la technique FTIR),
afin d"éviter les interactions possibles entre produits tels que N,Os et acide nitrique.

Par ailleurs, des systemes chimiques peu influencés par H-O en phase condensée seront privilégiés.
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Résumeé —L'analyse des images satellite correspondant a différentes dates d’acquisition permert de mettre en
évidence qu'il est possible, sous certaines conditions, d’aborder plusieurs thémes relatifs & | érude spatiale de la
pollution armosphérique urbaine, tels que : la localisation du voile de pollution wu-dessus d’une ville :
U'emplacement des zones susceptibles de contenir des sources polluantes (« les points chauds ») : l'influence de
la topographie, de la morphologie de la ville et du microclimat urbain, sur la distribution spatiale des polluants
anmosphériques. La 1élédétection fournit des informations supplémentaires a celles d'un réseau de mesure au
sol. sur la répartition spatiale des polluants, permetiant, & un certain niveau d'observation. de compléter ou de
guider les travaux de terrain, d'aider a la conception ou a I’optimisation d’un réseau de mesure au sol. ou bien
de valider les champs de concentrations de polluants calculés & partir des données de terrain. Dans cet article,
nous nous proposons de donner les grandes lignes d’une méthodologie d’analyse de la pollution armosphérique
urbaine basée sur des images satellite, en particulier des scénes Landsat 5 TM pour la région d ' lle-de-France.

Nomenclature

A longueur d’onde, m T température de brillance K

R rétlectance exo-aumosphérique. % d  distance Terre-Soleil, m

£ . flux solaire correspondant L A, W.m'™ G angle d'élévation solaire. deyrds

L luminance W' sir B¢ complément de I"angle d'élévation solaire. dearés

1. Introduction

1.1. Contexte de l'etude.

La qualite de 'air a Méchelle régionale est surveillée par des réseaux de mesure dans toutes les
agglomeration frungaises de plus de 250 000 habitants, conformément 2 la Loi sur ['air de décembre
96 [1]. Cette loi prévoit. en dehors de la surveillance de la qualité de 'air ot de I'information du
public. I'¢luboration des plans régionaux de qualité de I'air (PRQA). L un des principaux objectifs
des PRQA est de prévenir et de réduire la pollution atmosphérique ou d'en audnuer d'autres effets.
Parconséquent. les re-caucdorvent se doter doutils de modélisation de la pollution atmosphérique en
vue de comprendre et de maitniser le phénomene de dispersion de la pollution atmosphérique urbaine.
Ainstoune analvse spatto-temporelle de fa pollution atmosphérique urhaine devient incontournable.

1.2. Distribution spatiales de polluants. Avantages et inconvénients des réseaux de mesure.

Les réseaux de mesure présentent de nombreux avantages @ ils permettent de quantitier les niveaux
de pollution atmospherique poliuant par pofluant. avec un pas de temps fin choraire) approprié i la
dyvinamique de L pollution atmosphérique urbaine. L'inconvénient principal de cette technique est da
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au colt prohibitif des capteurs, qui limite leur nombre sur une région donnée, la concentration d’un
polluant étant mesurée uniquement en quelques points de la région considérée. [e champ de
concentrations de polluants peut étre ensuite estimé en utilisant des méthodes d’interpolation
multivariée [2], [3], [4].

Le manque de mesures de pollution exhaustives spatialement peut &tre pallié par des méthodes
indirectes de mesure, comme la bio-indication ou la télédétection spatiale.

1.3. Images satellite et voiles de pollution.

La télédétection satellitale offre deux types d’informations utiles a I'étude de la pollution
atmosphénique urbaine.

Premiérement, par sa mission, elle peut fournir des renseignements trés détaillés sur la zone
d’étude, essentiels a la compréhension des distributions spatiales de pollution. La morphologie de la
ville ou bien la thermicité du sol - indicateur du microclimat urbain - peuvent étre obtenues par
traitement d’image satellite ; des corrélations peuvent étre faites, ensuite, entre une distribution
spatiale de pollution et une couche thématique (la morphologie urbaine, par exemple).

Deuxiemement, le voile de pollution au-dessus d’une ville peut étre localisé par la comparaison, en
termes de réflectances, d'une image satellite correspondant a une date de pollution, & une image de
référence, de la méme région, avec une atmosphére limpide. Le canal IRT (infrarouge thermique)
permet de comparer (de maniere relative) la pollution entre deux dates, par la variation de la
température de brillance du sol.

L utlisation de télédétection pour I'étude de la pollution atmosphérique urbaine ne peut pas
remplacer les mesures au sol, car :

() I"information fournie par les images satellite permet de faire une estimation treés grossiére
des niveaux de pollution ;

i) on ne peut pas disposer d'images satellite avec un pas de temps approprié a la dynamique
de la pollution atmosphérique urbaine ;

Iy, il est souvent difficile de faire des estimations du voile d’un seul polluant, car il n’y a pas
une correspondance univoque entre les bandes d’absorption des polluants et les longueurs
d’onde relatives aux canaux d'un satellite.

Malgré ces inconvénients. les avantages apportés par cette technique sont non-négligeables. car
Pestimation de Ta pollution par télédétection peut servir, d une part. & la validation des méthodes de
caleul des champs des polluanis @ partir des mesures au sol. & Coptimisation d'un réseau de
survetllance de la qualitd de {air. et &’ autre part, elle apporte des informaiions complémentaires a

celles fournies par les réseaux de mesure.

1.4. Donnees utilisées.

Dans le cadre de cette étude. nous avons sélectionnd deux scenes du satellie Landsat 3 Thematic
Mapper (TM). relatives & la région francilienne. Le capteur Landsat 5 T\ possede sept canaux de
mesure, dont trois sont localisés dans les fongueurs d’onde du visible (canaux |, 2 el ). trols autres
dans le proche et moven infrarouge (canaux 4. 5 et 7) et un canal dans I"infrarouge thermique (canal
6). Les mesures thermiques sont effectudes sur des pixels de 120 x (20 m. tndis que les autres
mesures sont relatives a des pixels de 30 x 30 m. Les longueurs d ondes caractérisuques de chaque
canal [5], [6] sont présentés dans le rablean 1 -

Canal | Canal 2 Canal 3 Canal 4 Canal 5 Cuanal 6 Canal 7
A fum] 0.45-0.52 032060 0.03-0.69  0.76-090  1.55-1.75 1041 250 2082353
Tableaw U Longuenrs donde relaiives aux sept canaux diccapienr Landsar < 7\]

Les donndes numdrigues initiales consistent en des valeurs de luminance. Une premere Ccorrection
tdes effets optiques et géométriguest a éé faite, sur la base des coelficients do COUTECUON mis au point

parles fournisseurs des images Landsat. Ces valeurs de [uminance corrigdes seront utilisées ensuite.



Afin de pouvoir comparer les images de 84 et de 89 correspondant aux canaux 1-5 et 7, nous avons
transformé ces données en réflectances exo-atmosphériques. La réflectance R étant définie comme le
rapport entre le flux réfléchi par un corps et le flux solaire incident E_,, I’angle d’élévation solaire

8 (ou son complément 8,=90-8,) et la distance Terre - Soleil (d) étant connus en fonction de la
date, on a la relation :

2
R=—L%4" 100
E, ,cosf

En ce qui concerne les mesures de luminance du canal (6) thermique, nous sommes remontés aux
températures de brillance T en appliquant la loi de Planck, I'intéreprétation en termes de températures
au sol supposant, évidemment, des émissivités proches de 1’unité :
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==
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L

La premiere sceéne a €t€ enregistrée le dimanche 17 juin 1984, a 10h30 heure civile, avec une
atmosphere limpide, et la deuxieme, le jeudi 5 octobre 1989, a la méme heure, pendant un épisode de
pollution. Les conditions météorologiques synoptiques pour les deux dates ont €té similaires : temps
anticyclonique, vent faible venant du Nord, précipitations nulles. Les températures de 1’air ont varié :
entre 10°C et 22°C le 17 juin 84 et entre 6°C et 23°C le 5 octobre 89 (sur toute la journée). Le rapport
entre le flux solaire incident le 5 octobre 89 et celui du 17 juin 84 est de 0.66.

2. Principe de I’étude

2.1. Si on analyse le méme paysage, a Paide de deux données du méme canal (excepté le
thermique), relatives a des dates d’acquisition différentes, et si les deux scénes ne sont pas perturbées
par des phénomenes de pollution, elles présenteront des valeurs de réflectance pratiquement
identiques (figire 1).

4 Date 1 non polluée N\
R, R,
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Figure 1. Schéma du principe de localisation d’un voile de pollution par dérermination des variation
locales des valeurs de réflectance

En revanche. si I'une des scenes est affectée par un voile de pollution localisé. celui-ci perturbera
la valeur des rayonnements incidents et, par conséquent, celle des valeurs de réflectance
corresponduant aux sites localisés sous ce voile de pollution. Ceci conduit i déterminer les variations

143




locales de I'épaisseur optique atmosphérique, par analyse des variations radiométriques sur les
données numériques (figure 1).
D’autres €tudes ont déja montré par mesures au sol des rayonnements dans I'UV et le violet des

N

réductions de 1 & 10 (UV) ou de | 4 2 entre la zone urbaine et la banlieue parisienne [7].

2.2. En ce qui concerne le canal thermique, dans les mémes conditions que précédemment (méme
paysage, sans pollution pour les deux dates) les deux répartitions de températures de brillance
présentent une trés grande similitude ; dans le cas d’une pollution localisée sur I’une des scénes, on
observera un abaissement local des températures de brillance, soulignant la morphologie de ce voile
(figure 2). Sa présence provoque, en effet, de la surface du sol vers sa partie inférieure, un phénoméne
de concentration de I'énergie d’émission avec augmentation 1égere de la température (effet de serre)
[8] et, par conséquent, une diminution de la température au sommet du voile (figure 2), que I'on
détecte sur |’image thermique.

4 Date 1 non polluée )
T T,
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Figure 2. Schéma du principe de localisation d'un voile de pollution par analvse des données
thermiques.

3. Resultats

3.1. Localisation du voile de pollution basée sur les réflectances relatives au canal 1
(visible — violef)

Le suivi de certains polluants par télédétection n’est pas toujours facile. car leurs bandes
d’absorption ne sont pas toujours incluses dans les intervalles de longueurs d onde de capteurs du
satellite. Ainsi, le SO,, ayant comme bande d’absorption de 0,29 a 0,31 um. ne peut absorber le
rayonnement correspondant a aucun des canaux du TM (tableaw /). Le NO- (0.3-0.6 um) et ['ozone
(0.48-0.68 um) absorbent e rayonnement correspondant aux canaux du visible [8].

La comparaison des réflectances correspondant au canal 1 pour les deux scénes met en évidence
une diminution de la réflectance (de 2-3 % environ) pour I'image d’octobre §9. car une partie du
rayonnement est absorbé par des polluants comme le NO, et 'ozone. La soustraction de ces deux
champs de réflectances nous permet de localiser le voile de pollution, qui est dans ce cas particulier,
au-dessus de Paris intra muros.

On remarque ¢galement une perte de contraste dans la zone située sous le nuage de pollution, aussi
bien dans le cas du canal thermique, que dans le cas du canal 1.




11° 12° 13° 14° 15° | 16° 17° 18° 19° | 20° | 21° | 22° | 23°
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3.2. Mise en évidence des « points chauds » et du voile de pollution a partir de la
température de brillance du canal 6 (IRT).

Sur I'image thermique du 17 juin 84, la zone de températures situées entre 20 et 23° apparait
comme caractéristique des zones sensibles ou [Iactivité industrielle et commerciale est trés
développée. Elle souligne aussi les voies ferrées et les grands axes routiers de sortie de Paris. Cest
exclusivement & 'intérieur de cette zone que sont localisés les points chauds dont les températures
peuvent varier entre 25° et 28°. La connaissance de ces secteurs peut donc présenter un intérét pour la
mise en place d’un systeéme de surveillance de I’origine des polluants.

L’image thermique du 5 octobre 89 est modifiée par la présence d’un voile de pollation. La
présence de ce voile a comme conséquence une homogénéisation de températures €quivalentes au-
dessus du voile. On remarque dans ce cas une assez faible amplitude thermique. Toute la zone polluée
présente des températures de 16° et 17°, qui peuvent étre considérées comme inférieures i celles qui
devraient exister normalement, car il a été souligné [9] par I’analyse des images de la méme région,
enregistrées 4 d’autres dates, que cette zone devrait présenter des températures légerement
supérieures de |°a 3° a celles qui caractérisent la banlieue. De plus, dans les zones non polluées, il est
possible d’observer certains changements, par exemple la disparition du point chaud marquant
"emplacement des usines Citroén, dont [’activité a cessé entre 84 et 89.

3.3. Influence de la topographie sur la dispersion des polluants.

La superposition de la topographie de la région parisienne sur les images en thermique
géoréférencées permet de remarquer I'influence du relief sur 'accumulation des polluants (I’effet de
couloir de la Seine, les blocages par les buttes).

4. Conclusion

L analyse des données spatiales correspondant a différentes dates d’acquisition permet de mettre
en évidence qu’il est possible, sous certaines conditions, d’aborder plusieurs themes relatifs i I’étude
de la pollution au dessus de la ville : la focalisation des zones susceptibles i contenir des polluants (les
« points chauds »), I’influence de la topographie et du microclimat urbain sur la distribution Spatiale
de la pollution, la délimitation et la cartographie des zones sous aérosols. L utilisation des données
satellitaires apparait clairement comme une technique supplémentaire permettant, a un certain niveau
d’observation, de compléter ou de guider les travaux de terrain (optimisation des réseaux de mesures
au sol. localisation des points chauds...) qui demeurent essentiels pour la compréhension de la
poliution atmosphérique urbaine.
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MESURE DE LA COUVERTURE MOUTONNEUSE DURANT LA CAMPAGNE
F.E.T.C.H 98

L. MASSOUH, O. LE CALVE, et S. DESPIAU
Laboratoire des Echanges Particulaires aux Interfaces, Université de Toulon et du Var
ISITV, B.P 56, 83162 La Valette du Var, France

INTRODUCTION

L’étude du moutonnement, qui se produit lors du déferlement des vagues de vent, nous
permet d’obtenir des informations sur la production de particules et les échanges de gaz a
I"interface océan-atmosphere. La surface, la durée, et la granulométrie du mouton sont des
parametres essentiels pour la détermination des concentrations en aérosols marins (Monahan
1988). Lors de la campagne F.E.T.C.H 98, on a effectué un grand nombre de mesures de |’état
de surface de la mer a ['aide d’appareils de prise de vue. La fraction de surface comprise par
les moutons, appelée couverture moutonneuse, est évaluée par traitement d’images a I’aide
d’une méthode d’analyse morphologique des images basée sur la détection de contours. Les
valeurs moyennes de couverture moutonneuse, correspondant i une série d’images, sont
ensuite confrontées aux vitesses moyennes de vent pendant les mesures afin de mettre en
€vidence un modele de prédiction en zone cotiére.

LE MOUTONNEMENT

La génération des aérosols marins est en majorité issue de I’interaction entre le vent et
I’océan. Sous I"influence continue du vent, la pente des vagues augmente et la surface marine
devient localement instable. Il arrive un point critique ot la vague doit dissiper 1'énergie
excessive fournie par le vent, cette dissipation se fait par le déferlement. 1] s= produit alors un
entrainement d’air dans I'eau prés de la créte des vagues sous forme d’écume
(moutonnement) suivi d’une dispersion de bulles dans la couche superficielle de la mer.
L objet particulier de notre €tude. le mouton, se caractérise par une trainée blanche sur la
surface marine qui n’est autre qu’une population de bulles de différentes tailles (écume). Le
mouton est un systeme ultra-plat, de dimension verticale faible devant sa dimension
horizontale (Snyder et Kennedy 1983).

On distingue :

- le mouton actif ou jeune . naissant au niveau de la créte des vagues qui se brisent et qui
se déplace avec elle pendant un court instant.

- le mouton passif ou mature . succédant au passage du mouton actif. 1] est statique, de
forme aléatoire, 1l s’étend au cours du temps et disparait lorsque toutes les bulles ont
éclaté. Il est enrichi de bulles, expulsées a de grandes profondeurs lors du déferlement,
remontant a la surface ; cependant, il est moins riche en bulles que le mouton actif.

Les acrosols marins sont issus. soir de |'éclatement des bulles a la surface, phase suivant le
moutonnement, soit de I'écrétage des vagues par l'action mécanique directe du vent
(arrachement de particules au sommet de la créte).

Selon Toba (1961) et Monahan et al. (1983), le moutonnement est le mécanisme prépondérant
de production d"acrosols marins 1 il apparait pour une vitesse de vent (référencée 3 10 meétres
au-dessus de lasurface) d'environ 3m/sec (Monahan et O Muircheartaigh 1986).
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L’éclatement des bulles (formées directement 2 la surface par moutonnement ou remontant 3
la surface sous ’effet de la force d’Archiméde) méne 2 la formation de deux types de
particules (Resch et al. 1986) :

- les gouttes de film (“‘filmdrops’’) : issues de I’éclatement de la calotte sphérique de la
bulle, elles ont un diamétre compris entre 0.03 et 200um alors que leur résidu sec est 4
fois plus petit. On peut avoir jusqu’a 100 gouttes €jectées par bulle. Elles constituent 10%
des a€rosols produits par une bulle.

- les gouttes de jet (“‘jetdrops’’) : formées apres disparition de la calotte sphérique. La
déformation ( dégonflement ) de la cavité interne produit un jet d’eau instable qui se
dissocie en un chapelet de gouttelettes qui peuvent se compter jusqu’a 10 par bulle. Leur
diametre se situe entre 30 et 600um. Elles constituent 90% des aérosols produits par une
bulle.

‘f——f\\r”’? N
N4 N
bulle gouttes de film gouttes de jet

Figure 1 : Eclatement d'une bulle & la surface de la mer

LA COUVERTURE MOUTONNEUSE

Selon Snyder et Kennedy (1983), le moutonnement est I'un des processus associé a
I"eévolution du champ de vagues les plus importants et les moins compris. Il joue un réle
important dans la dynamique de la surface marine et dans Iinteraction air-mer, contribuant
la dissipation d’énergie des vagues de vent et entratnant le transfert de gaz, de chaleur, de
quantité de mouvement et de masse vers I"atmosphere. En particulier. le taux de production
d’a€rosols marins est proportionnel i la couverture moutonneuse. notée W, et exprimée en %
(Monahan et al. 1983). L*étude de la couverture moutonneuse est également intéressante dans
le domaine de la télédétection puisque la forte émissivité des moutons dans la bande des
micro-ondes bruite les signaux rétrodiffusés (Koepke 1986).

La couverture moutonneuse correspond a la surface englobée par I'ensemble des moutons sur
ta surface marine. Elle peut étre mesurée 2 partir de prises d= vue de |a surface marine. par
télédétection passive a ["aide d'un radiometre infra-rouge (Kermann et Bernier 1994), ou par
mesure acoustique a I'aide d"hydrophones placés sous la mer (Farmer et Lj Ding 1994).

[l existe plusieurs modeles empiriques permettant de prédire la couverture moutonneuse -
-W=oq . Ulo;‘ pour Uyp > 3m/sec (Monahan et O'Muircheartaigh 1981)

-W=0. Uy . exp(a.AT) (Monahan et O'Muircheartaigh 1986)

-W=0.u’b (Wu 1988)

ou Uy représente la vitesse du vent 2 10 meétres au-dessus dy niveau marin, A7 est la
différence de température entre "eau et 'air (caractérise la stabilité thermique de la couche de
surface). et w-est la vitesse de frottement de "air sur I"eau. Les parametres « f. A et a sont
caleulés par régression linéaire des valeurs de W mesurées.




MESURES / CAMPAGNE F.E.T.C.H

Nos mesures de couverture moutonneuse ont été effectuées lors de la campagne de

mesure internationale F.E.T.C.H (Flux, Etats de mer, Télédétection en Conditions de fetcH
variable) qui s’est déroulée en mars et avril 1998 dans le Golfe du Lion (voir fig.2) a bord du
navire océanographique "Atalante”. Différentes radiales étaient suivies par le bateau (allers-
retours entre les distances 50 et 150 kms de la cdte) suivant les conditions météorologiques :
les événements de Mistral et Tramontane étaient recherchés afin de mesurer 1’influence du
fetch (distance parcourue par le vent sur la mer) sur les parametres météorologiques, 1’état de
mer, ou sur la composition et la granulométrie des aérosols.
Pour nos mesures, nous avons utilisé un appareil photographique et une caméra vidéo
analogiques équipés d’un filtre polarisant pour s’affranchir au maximum des zones de reflets
présentes sur la surface marine, et qui sont trés lumineuses. Les appareils étaient fixés au
bastingage du navire, a 12 meétres au-dessus du niveau marin. Au total, nous avons effectué 60
séquences vidéo de dix minutes et 65 séries de douze photos (une photo par minute) pour des
conditions de vent allant jusqu’a 18 m/s et pour des fetchs variant de 8 4 110 kms.
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Figure 2 : Site expérimental de F.E.T.C.:H

METHODE DE DETERMINATION DE LA COUVERTURE MOUTONNEUSE

Elle fait appel au traitement d’images. Aprés la campagne, toutes nos images furent
numérisées : les films vidéo furent capturés a la fréquence de une image par seconde (600
images par f1lm) et les photos numérisées a haute résolution.

Un pré-traitement consiste a convertir les images en 256 niveaux de gris puisqu’on désire
travailler sur I'intensité lumineuse des pixels. On a mis au point un algorithme performant et
automatique basé sur la détection des contours des moutons dans [’image (localisation de leur
frontiére), elle-méme basée sur la recherche des pixels de plus fort gradient puis & leur
segmentation. Pour une image, la couverture moutonneuse W(%) est alors le rapport entre la




surface totale, en pixels, entourée par les contours des moutons et la taille de I’image (nombre
total de pixels).

Figure 3 : Application de la méthode & une photo ( W=3.43% )

ANALYSE DES PREMIERS RESULTATS

Apreés traitement des séquences d’images exploitables, on disposait de 52 et de 45
valeurs moyennes de couverture moutonneuse issues respectivement du traitement des séries
de photos et du traitement des séquences vidéo. C’est cette valeur moyenne qui caractérise le
mieux I’état de mer a un instant donné. Pour les séquences vidéo, la moyenne est calculée sur
600 images, alors qu’elle P'est sur 12 images pour une série de photographies. On a également
calculé les vitesses moyennes de vent a dix métres sur une durée de trente minutes centrée sur
'intervalle de temps des prises de vue.

On représente ci-dessous I’évolution de nos valeurs moyennes de couverture moutonneuse
avec la vitesse moyenne du vent correspondante. En passant en échelle logarithmique, on peut
effectuer une régression linéaire de nos données et comparer la loi obtenue avec le modéle de
Monahan et O’Muircheartaigh (1981), W = 2,95.107° . U;y *¥, qui est le plus utilisé
actuellement.

Les lois caractérisant le mieux nos données sont :

- W= 48107, Uy ™ pour les mesures par photographies

- W=7,13.10°. Uy * pour les mesures par vidéo

On remarque alors que les valeurs de couverture moutonneuse issues du traitement des photos
sont plus importantes que celles issues du traitement des séquences vidéo. Cela est sans doute
dd au fait que la convergence statistique de la valeur moyenne de couverture moutonneuse est
bien meilleure pour les séquences vidéo ; en effet, méme si les photos numérisées ont une
résolution bien plus grande et couvrent une plus grande surface marine que les images vidéo,
la valeur moyenne est calculée sur 12 images contre 600 pour une séquence vidéo. Pour
pallier ce probleme, on a mis au point une transformation, basée sur les parameétres optiques et
géométriques du systeme de prise de vue, permettant de retrouver la surface marine réelle, en
métres carrés, englobée par chaque pixel de I'image. Ceci permet de traiter les photos comme




si elles avaient €t€ prises de dessus et ainsi de corriger I'effet de perspective qui déforme la
surface marine et nous nécessite un grand nombre d’images pour obtenir une valeur moyenne
de couverture moutonneuse représentative.

En appliquant cette correction a nos photos puis en les traitant A nouveau avec la méthode de

- détection des contours, on devrait ainsi obtenir des valeurs qui se rapprochent de celles issues

des mesures par vidéo. Ainsi, il est important de voir que les mesures de couverture
moutonneuse faites pendant F.E.T.C.H sont plus faibles que celles prédites par Monahan.
Cela peut s’expliquer par le fait que le modeéle de prédiction de Monahan est issu de mesures
faites en océan (fetch infini) alors que les ndtres furent effectuées en fetch limité et pour des
événements de vent courts en durée (état de mer non complétement développé). La
construction d’un modele de prédiction de la couverture moutonneuse en zone cétiére parait

donc nécessaire.
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Figure 4 : Evolution des mesures de W par photographies avec U10
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Figure 5 : Evolution des mesures de W par vidéo avec U]0

CONCLUSION

La mise au point d’une méthode de traitement d’images robuste et automatique permet
d'obtenir une bonne précision sur la détermination de la couverture moutonneuse sur la
surface marine. La corrélation des valeurs moyennes de couverture moutonneuse avec la force
moyenne du vent permet de mettre en évidence une signature caractéristique de |'étar de mer
en zone cotiere.

La confrontation de nos mesures avec des parametres plus déterminants et plus directs que la
vitesse du vent dans I'évolution du champ de vagues comme le fetch ou la vitesse de
frottement devrait nous permettre d’affiner le modéle de prédiction en zone cdtiére.

Il est également prévu de corréler nos mesures avec les concentrations d’aérosols mesurées
pendant F.E.T.C.H pour faire le lien entre le terme source de la production d’aérosols et ceux
présents dans la couche de surface.

Enfin, une analyse fine du mouton est envisager pour étudier ses distributions en taille et en
intensité lumineuse, ce qui pourrait nous conduire directement 3 la détermination de la densité
de bulles présente dans un mouton.
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Résumé

Nous considérons une famille de billards
formés d’un cercle extérieur, contenant :V
cercles intérieurs disjoints, nommeés billards
a .V cercles (ou N inclusions). Ces bil-
larcls constituent un modele de particules
diffusantes complexes dont il s'agit d’analy-
ser les propriétés diffusantes lorsquielles sont
oclaivées par des faisceaux laser. Dans l'ap-
proximation de optique géomerrique. équi-
valente & un probléme mécanique hamilto-
nien. ces hillards engendrent des phénomenes
chaotiques génériques (chaos optique). Lef-
facement du cercle extérieur génére des bil-
lards ouverts et des phénomeénes de diffu-
sion rveguliere (dite chaotique). Ces pheé-
norcnes peuvent étre rigoureusement décrits
dans e cadre ondulatoire a laide de théo-
ries de Lorenz-Mie généralisées nouvellement

CONSIIUres.

o

wh

1 Introduction

Considérons le mouvement conservatif d’un
point matériel dans une portion de plan défi-
nie par une courbe fermée B (B pour billard).
La trajectoire rectiligne du point a I'intérieur
du billard est modifiée par ses impacts avec
la frontiere B selon une loi élastique de ré-
Aection. L'impact n peut étre défini par sa
position s, et par la composante tangentielle
e de la quantité de mouvement apres im-
pact n. Lne trajectoire est alors définie par
une séquence {(s,.p,). n =0, 1. 2. ...
quantités s et p forment les coordonnées d un

o les

espace des phases. Le billard est dit générique
lorsque, selon les conditions initiales sg. pry. on
peut observer (1) des orbites périodiques e
période V/ pour lesquelles (s,_1. puay) =
Pl (—)
telles que les itérés de i sq. pyjconstruisent une

courbe invariante {3) des orbites chaotiques

{5, ) des orbites quasi-periodicies



qui remplissent des aires. Par exemple, une
forme ovale forme un billard générique[1].

Le probléme mécanique hamiltonien
discuté ci-dessus est isomorphe a un
probleme d'optique géométrique ou les tra-
jectoires sont remplacées par des rayons. Un
comportement de billard générique engendre
alors des comportements de chaos optique.
Dans ce contexte, le chaos optique a été
étudié pour des cavités ARCs (Asymmetric
Resonant Cavities), voir par exemple Ref .
2)

Le point de vue "optique géométrique”
peut étre étendu & un probléme d’optique on-
dulatoire (une extension supplémentaire en-
gendrerait un probleme de mécanique quan-
tique). Vlalheureusement, les cavités ARCs
ne permettent pas d’utiliser la méthode de
séparation des variables pour résoudre le pro-
bléme électromagnétique associé. De maniére
plus générale, des billards génériques, engen-
drant des comportements de chaos optique,
pour lesquels le probléme électromagnétique
associé peut étre résolu analytiquement grace
A la méthode de séparation des variables,
nont janals été identifies comme tels jus-
qu'a présent. a notre connaissance. Le but de
cet article est d'introduire de tels billards et
de commenter les théories ondulatoires asso-

clées.

2 Chaos optique

2.1 Billards a .V cercles
Lo billawd a1 cercle {ou billard annulaire) a
cré inrrodudt. et son caractére générique ex-

Figure™1: Le billard a 1 cercle

plicité, par Bohigas et al [3]. Pour illustrer
son comportement. considérons une frontiére
circulaire B . de ravon R = 1. A lintérieur
de ce cercle. placons un second cercle. appelé
inclusion. de rayon r < 1 (non concentrique
au cercle extérieur) défini par une frontiere
B" (figure 1). Le centre O’ du cercle B’ est
place sur l'axe Oy. a une distance y(Q') =
du centre O du cercle extérieur. Plutdt que ~
et p. nous utilisons deux angles W € ‘0. 27] et
0 € .—7/2.772] comme coordonnées de 1 os-
pace des phases (Figure 2). Le module de la
quantité de mouvement est p = sin cr.

Le caracrére générique de ce billard est
(munériquement) explicite dans la figure 3
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Figure™3: Structures génériques dans l'espace
des phases du billard & un cercle

pour r = 0.35 et ¢ = 0.5. On y observe en
particulier des structures caractéristiques du
chaos hamiltonien [4]: iles réguliéres. iers
chaotiques. et lignes quasi-périodiques.

Les orbites périodiques ne sont pas toutes
visibles sur la figure. Insistons cependant
sur le fait que certaines de ces orbires
ninteragissent pas avec linclusion. Ces or-
bites possédent une forte composante tan-
centielle de quanuté de mouvement (en mo-
dule) et. dans un contexte électromagnértique.
sont associces aux whispering gallery mo-
des™ ou Tmorphologv-dependent resonances .
capables dlexcirer des effets opfiques noun-
lin¢aires 5.

De manicre similaire. nous avons muneri-

quement démonte e earacrore sénéricue des




billards a N-cercles (ou inclusions) pour N =
2 et 3. D'un point de vue formel, la généricité
pour N quelconque peut étre inférée en re-
marquant que la composante tangentielle de
la quantité de mouvement n’est pas conservée
pour des trajectoires touchant l'inclusion. La
perte d'une loi de conservation rend alors le
systéme hamiltonien non intégrable [4].

2.2 Chaos optique

Considérons le probléme d’optique géomét-
rique associé au probléme mécanique précé-
dent. Les rayons (trajectoires) peuvent alors
interagir avec I'environnement extérieur par
un processus de réfraction, ce qui définit un
probleme de diffusion de la lumiére par une
particule complexe, dans une approximation
c'optique géométrique. Le probléme peut étre
étendu a un probléme ondulatoire, v com-
pris lorsque la particule diffusante est éclairée
par un faisceau laser. Un résultat ”inatten-
du” est que ce probléme ondulatoire peut étre
résolu exactement par des méthodes analy-
tiques. alors méme que le probléme hamil-
ronien est non intégrable. La théorie asso-
clée est appelée une théorie de Lorenz-)\lie
gineralisée. Voir Refs [6] et [7] pour les théo-
vies de Lorenz-Mie généralisées. et Ret [3)]
pour une théorie spécifique du probleme éti-
e dans cer article. Cette théorie spécifique
décrit Uinteraction entre un faiscean laser et
une sphere contenant une inclusion. Le cas
dime ilumination laser dans un plan choisi
contenant le centre de la sphére principale
et celul de linclusion constitue nne contre-
partic ondulatoire du probleme mecanique
tet dCoptique géométrique) discuté précéde-

ment. Cette théorie repose sur une utili-
sation de théorémes translationnels d’addi-
tion des fonctions d'onde vectorielles sphé-
riques. Ces mémes théoremes rendent techni-
quement possible la construction d’une théo-
rie de Lorenz-Mie généralisée pour le cas
ou la sphére principale contient N inclu-
sions. L’utilisation de théoremes translation-
nels d’addition pour les fonctions d’onde vec-
torielles cylindriques (et non sphériques) per-
mettrait de considérer le cas d’un cylindre
contenant des cylindres paralléles disjoints,
geénéralisant la théorie décrite en référence [9].

3 Diffusion chaotique

L'effacement du cercle extérieur dans le bil-
lard & N-cercles géneére un nouveau probléme
mécanique (avec sa contrepartie en optique
géomeétrique).

Dans ce probléine, les trajectoires venant
de l'infini interagissent avec un objet diffu-
sant constitué de /N cercles et repartent A
I'infini. La diffusion des trajectoires peut étre
caractérisée en décrivant un angle de doHec-
tion en fonction d'un parametre d'impacr. Le
svsteme diffusant est dit chaotique (ou irre-
gulier) st la fonction angle de diffusion vor-
sus parametre d'impact est discontinue sup
wn sous-ensemble fractal de son domaine o
definition {10I. Un tel comportement esr as-
socié au fait quil existe un ensemble de 1me-
sure nulle qui encendre. asymptotiguenent .
un piégeage des trajectoires dans la region
interaction. I} en résulte une signacie frac-
rale de la diffusion. La diffusion chaotiquoe
penterre ohservée en présence de trois corclos




(ou plus), situés dans un méme plan [11] [12].

De nouveau, ce probléme de meécanique
(hamiltonienne) ou, de maniére équivalente,
d’optique géométrique, peut étre étendu a un
probleme d’optique ondulatoire dans lequel
un ensemble de sphéres, avec leurs centres
situés dans un méme plan, est éclairé par
un faisceau laser dans ce plan. Une théorie
de Lorenz-Mie généralisée associée (mais plus
générale, c’est & dire quelles que soient les po-
sitions des sphéres) a été récemment const-
ruite, de nouveau en invoquant les théorémes
translationnels d’addition pour les fonctions
d’ondes vectorielles sphériques [13]. Au lieu
de considérer des particules sphériques, il
est techniquement possible de considérer un
ensemble de cylindres circulaires paralléles,
dans le cadre d’une généralisation de la théo-
rie présentée en Ref [9]. La question de savoir
si ces cylindres circulaires peuvent étre rem-
placés par des cylindres elliptiques, générali-
sant la Ref [14] reste ouverte.

4 Conclusion

Les phénomenes de chaos optique et de dif-
fusion chaotique ont attiré l'attention de
nombreux chercheurs depuis quelques années.
Ils sont originellement étudiés dans le cadre
de la mécanique hamiltonienne ou, de ma-
niére équivalente. dans le cadre de lop-
tique geométrique. Ces problemes peuvent
étre élargis a un cadre d’optique ondulatoire.
Malheureusement, jusqu’a présent, nous ne
disposions pas de situations pour lesquelles
le probléme ondulatoire associé pouvait étre
résoln analytiquement de maniére exacte.

Il semble qu’il existe un dogme associant
"chaos” et "impossibilité de résolution exac-
te”. Ce dogme résulte probablement d’une
confusion entre la notion de ”résolution exac-
te” au sens électromagnétique et ”d’intégra-
bilité” au sens de la mécanique hamilto-
nienne. La construction de deux nouvelles
théories de Lorenz-Mie généralisées a permis
de montrer la compatibilité entre les deux
notions mentionnées ci-dessus. Ces théories
doivent maintenant étre implantées numéri-
quement. Une question essentielle est de sa-
voir dans quelle mesure les phénoménes chao-
tiques décrits dans un cadre hamiltonien (ou
d’optique géomeétrique) restent perceptibles
dans un cadre ondulatoire. Un enjeu est la
possibilité de nouvelles méthodes de caracté-
risation optique de particules complexes.
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I-Introduction

Le Radon-222 est un gaz rare naturel issu de la chaine de décroissance de l'uranium et
présent en teneurs variables dans les sols et matériaux de construction. Aprés exhalation, par
désintégrations successives, il donne naissance au Po-218, au Pb-214, au Bi-214 et au Po-214
qui sont appelés dérivés a vie courte du Radon-222. Contrairement au radon qui est un gaz
inerte, ses descendants sont des particules radioactives solides pouvant se fixer aux aérosols
de l'air ambiant. Leur inhalation et leur déposition dans l'arbre trachéo-bronchique peuvent
alors entrainer la destruction des cellules cibles lors de leur désintégration in situ.

Aujourd'hui les études visent a caractériser le risque encouru par les populations
exposées a des concentrations parfois non négligeables en radon. Pour appréhender le
comportement des descendants du radon a l'intérieur d'une habitation, a des fins d'analyse
dosimétrique, on peut choisir deux approches complémentaires: les mesures de terrain et la
modélisation des phénoménes physiques. Cependant, bien souvent, ces deux approches se
font indépendamment l'une de l'autre et peu de comparaisons modéle-expérience existent
notamment en atmosphére intérieure. Aussi, il nous a paru intéressant de confronter nos
résultats expérimentaux obtenus dans une habitation lors de conditions domestiques courantes
a ceux du modéle PRADDO développé récemment a I'IPSN (Gouronnec, 1995).

II- Protocole expérimental

De Mai 1997 a Avril 1998, des expérimentations ont été conduites dans une habitation
située a 10 km de Brest. Elles ont été faites d'une part avec l'aérosol naturel et d'autre part
avec des sources d'aérosols typiques de celles rencontrées dans une habitation. Dans ces
différentes conditions, des mesures en continu de 'activité¢ volumique en radon, de la fraction
libre et du facteur d'équilibre ont été menées a l'aide d'un dispositif original congu au
laboratoire (Huet et al., 1998). En outre, les distributions en taille de 1'aérosol ambiant ainsi
que celles des descendants libres et attachés du radon ont été déterminées ponctuellement.
Ainsi nous avons obtenu une caractérisation compléte de l'aérosol radioactif issu du radon
(Huet, 1999).

[II- Modéle PRADDO

Un schéma de principe du modele est donné sur la figure 1. Le principe d'un tel
modeéle est de prévoir les activités volumiques en descendants a partir des différents
phénoménes physiques entrant en jeu. En 1972, Jacobi a proposé un modéle, appelé "room
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model ", destiné a calculer les concentrations en descendants du radon dans une mine
d’uranium. Ce modéle a par la suite été étendu par Porstendérfer et coll. (1978) aux
atmosphéres intérieures. Le modéle PRADDO est une extension de ce dernier. Une des
spécificités du modele PRADDO est qu'il peut s'appliquer 4 un systeéme constitué de plusieurs
enceintes reliées entre elles. Dans notre cas, nous I'appliquons uniquement a une enceinte. La
seconde spécificité est qu'a partir de la connaissance de la granulométrie de I'aérosol ambiant,
le modele peut restituer celle des descendants attachés du radon ce qui est innovant par
rapport aux anciens modeéles.

Les données d'entrée, permettant de déterminer les paramétres entrant en jeu dans les
différents mécanismes auxquels sont soumis les descendants du radon dans une enceinte,
peuvent provenir soit de mesures directes soit de valeurs prises dans la littérature. Dans notre
application, certaines grandeurs caractéristiques de I'habitation étudiée, telles que l'activité en
radon, la fréquence de ventilation et la granulométrie et la concentration de l'aérosol ambiant
sont issues de nos mesures. Les autres grandeurs (constantes de décroissance radioactive,
probabilité de recul du Po-218, fréquences de dépdt libre et attaché) sont issues de la
littérature. Les paramétres ainsi déterminés sont alors injectés dans les équations
différentielles décrivant I'évolution des descendants du Radon-222 dans une enceinte.

DONNEES D'ENTREE PARAMETRES MODELE SORTIE

Régime

permanent

Atmosphére
homogene |

radioactivité s
dépat sur les

surfaces

PRADDO

recul

ventilation

attachement

Figure 1: Schéma de principe du modéle PRADDO (Gouronnec, 1995).

Les grandeurs de sortie, calculées par le modéle, sont les activités volumiques en Po-
218, Pb-214 et Bi-214 sous forme libre, attachée ou déposée sur les parois, permettant la
détermination de 'Energie Alpha Potentielle volumique libre, attachée ou déposée sur les
parois ainsi que celle de la fraction libre. Rappelons que I’irradiation possible de I’individu
résulte du dégagement d’énergie provenant du rayonnement émis lors de la désintégration du
produit radioactif déposé par inhalation dans Parbre respiratoire. L’énergie absorbée crée



alors un dommage au niveau des cellules qui varie avec le type de rayonnement. Une des
grandeurs utiles en dosimétrie est donc I'Energie Alpha Potentielle, c’est a dire 1’énergie que
les descendants du radon peuvent potentiellement émettre sous forme de rayonnement alpha
(Robé et Tymen, 1998). Tres souvent, c’est ’Energie Alpha Potentielle volumique totale
(EAP,) (en pJ.m 2 ou MeV.m" ) qui est utilisée. Connaissant I’activité volumique C; (Bq.m' )
et I'énergie alpha potentielle E;; de chaque descendant ainsi que leur constante radloactlve A

(s'l), elle est donnée par :

CiEp
EAPV = Z——-'———'—_-3603>(C1 +17903XC2 +l3123XC3
;oA
Les autres grandeurs de sortie sont le facteur d'équilibre, calculé a partir de la
connaissance de l'activité volumique en radon, et la distribution en taille des descendants

attachés qui est déduite de la granulométrie de l'aérosol ambiant.

IV- Comparaison modéle-expérience: résultats

Le modéle a préalablement été comparé a des résultats expérimentaux obtenus en
laboratoire. Une étude avait également été menée dans le sous-sol d'un batiment public
(Gouronnec et coll,, 1996). Cependant, aucune validation du modele n'a été faite en ce qui
concerne les descendants sous forme libre; aussi, dans un- premier temps, xl nous a paru
intéressant d'étudier ce point.

IV-1 Cas d'une situation avec l'aérosol dgé

Nous avons choisi I'étude d'une situation en présence de l'aérosol igé mettant en
¢vidence une variation de la fraction libre et du facteur d'équilibre respectivement entre 0,14
et 0,41 et entre 0,17 et 0,33 ( période du 20/03/98 & 22h30 au 22/03/98 a 7h30). Les valeurs
des données d'entrée que nous utilisons dans les calculs sont mentionnées dans le tableau 1.
En ce qui concerne l'activité volumique en radon, sa variation est représentée sur la figure 2.
Les valeurs des fréquences de dépdt libre et attaché, ainsi que celle du facteur de recul du Po-
218, sont les valeurs couramment rencontrées dans la littérature. Quant a la fréquence
d'attachement, elle est déterminée a l'aide des granulométries et de la concentration de

I'aérosol ambiant. Pour la période étudiée, elle varie entre 4 et 18 B (figure 2).

Activité volumique en radon: Cy Voir Figure 2
Fréquence de ventilation: Ay 0,15 b
T
Fréquence de dépdt libre: /15 20h
I
Fréquence de dépdt attaché :/13 02h"
Facteur de recul du Po-218: R, 0,83
Fréquence d'attachement: X Voir Figure 2

Tableau 1: Données d'entrée utilisées dans les calculs.
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Figure 2: Variations de l'activité volumique en Radon-222 et de la fréquence d'attachement
sur la période étudiée.
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Figure 3: Comparaison mod¢le expérience pour I'EAP, en présence de 'aérosol agé.

Les résultats obtenus pour I'Energie Alpha Potentielle volumique totale, attachée et
libre sont présentés sur la figure 3. Tout d'abord, nous pouvons observer que les valeurs
calculées suivent les variations des valeurs expérimentales. Le modéle restitue donc bien les
variations des conditions ambiantes. De plus, I'accord entre les deux types de valeurs est
satisfaisant puisque l'écart moyen est respectivement de 6, S et 11% pour I'EAP, totale,
attachée et libre. Dans le cas d'un aérosol 4gé, le modéle restitue donc fidélement les valeurs
des grandeurs mesurées expérimentalement. En outre, l'examen des résultats concernant
I'EAP, libre nous permet de valider le modele en ce qui concerne sa capacité a décrire le
comportement des descendants sous forme libre.




IV-2 Résultats avec l'ensemble des sources d'aérosols

Dans un second temps, nous avons comparé les résultats expérimentaux et théoriques
pour l'ensemble des conditions €tudiées. Pour cela, nous avons extrait de notre base de
données, 27 situations couvrant l'ensemble de la gamme de valeurs observées pour la fraction
libre et le facteur d'équilibre. Les résultats concernant 'EAP, totale et I'EAP, libre sont
présentés sur la figure 4. Pour I'EAP, totale, un trés bon accord est obtenu puisque I'écart
moyen entre les valeurs expérimentales et les valeurs calculées est de 6% pour une variation
entre 0 et 22%. Pour I'EAP,, libre, l'accord est moins bon mais néanmoins satisfaisant. L'écart
moyen est de 22%; on peut remarquer qu'a partir d'un certain seuil le modéle a tendance a
sous-estimer les valeurs de 'EAP, libre. Il est vraisemblable qu'en réalité il n'existe pas une
valeur unique de la fréquence de dépot libre, celle-ci pouvant étre modifiée par exemple par la
présence de vapeurs organiques qui entrainerait une neutralisation des dérivés ultrafins plus
importante.
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Figure 4: Comparaison modéle-expérience pour 'EAP, totale et 'EAP, libre en présence de
toutes les sources d'aérosols.

IV-3 Résultats pour les distributions en taille

Nous avons également confronté les distributions en taille des descendants attachés
expérimentales et celles obtenues grice a la théorie de ['attachement a partir des
granulométries de l'aérosol ambiant. En ce qui concerne la granulométrie de l'aérosol 4gé, elle
était caractérisée par deux modes: le premier situé vers 30 nm et le second vers 115 nm
(figure 5). La fréquence d'attachement calculée a l'aide de cette distribution est alors de 4 h™
et la distribution en taille des descendants attachés restituée a partir de cette derniére présente
une bimodalité (figure 5). Le mode de nucléation situé vers 35 nm représente 15% de I'EAP,
attachée tandis que le mode d'accumulation est centré sur 130 nm. La distribution
expérimentale correspondante est également bimodale avec un mode de nucléation a 40 nm
mais représentant seulement 5% de 'EAP, attachée et un mode d'accumulation vers 190 nm.
Bien que les modes d'accumulation soient décalés, l'accord entre les deux méthodes peut étre
considéré comme satisfaisant du fait des incertitudes liées aux deux approches.
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Figure 5: Granulométrie de l'aérosol ambiant et distributions en taille des descendants attachés
obtenues a I'aide des deux approches.
V- Conclusion

Les caractéristiques physiques (EAP,, fraction libre, facteur d'équilibre, distributions
en taille) des dérivés a vie courte du Radon-222 déterminées expérimentalement ont été
comparées a celles obtenues grace au modéle PRADDO. Un accord satisfaisant a été obtenu
entre les deux approches en ce qui concerne 'EAP, sous forme libre , attachée et totale, le
facteur d'équilibre et la fraction libre et ceci pour l'ensemble des conditions expérimentales
étudiées. Le modele a ainsi pu étre validé quant a sa capacité a décrire le comportement des
descendants sous forme libre. De plus, les distributions en taille des descendants attachés
obtenues a l'aide de la théorie de l'attachement sont comparables aux distributions
expérimentales. En conclusion, le modéle semble donc une bonne alternative aux mesures &
long-terme.
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TITLE

PARTICLE REENTRAINMENT FROM A POWDER DEPOSIT IN AN HORIZONTAL AIR FLOW

ABSTRACT

Particle reentrainment from surfaces to turbulent air flow is an important subject in many different fields like nuclear
safety, environmental air pollution, sediment transport by wind, surface contamination in semiconductor operations.
Theoretical and experimental studies have been numerous and cover different aspects of the phenomena. Although
a number of theoretical works have been devoted for describing the mechanisms of detachment of primary spherical
particles from flat smooth surfaces in a turbulent flow, experimental data are still needed in order to comparison.
Moreover, the knowledge of the effect of parameters related to the deposit (monolayer, multilayer, conelike pile),
the powder particles (particle-size distribution, adhesive properties), the surface (roughness, ..), the airflow
(velocity, acceleration, turbulence) or the environment (humidity, ...) is still in an elementary stage.

The main objective of our work is to contribute to the understanding and quantification of the parameters that
govern the particle reentrainment from a powder deposit in an turbulent horizontal airflow. Therefore, a new
experimental facility called BISE (french acronym for wind tunnel for studying particle reentrainment by airflow) has
been designed and built in our laboratory.

RESUME

La mise en suspension par écoulement d'air de particules déposées sur une surface, c'est a dire le détachement de
celles-ci de la surface puis leur envol dans {'écoulement libre, a suscité et suscite encore un certain nombre d'études
théoriques et expérimentales intervenant dans différents domaines tels que la slreté nucléaire, la pollution de l'air,
le transport éolien des sédiments, ou bien la contamination de surface.

Si la connaissance théorique du phénomeéne est relativement claire pour le cas d'une particule sphérique isolée sur
une surface plane dans un écoulement turbulent, elle nécessite toutefois d'étre validée par des données
expérimentales (Ziskind et al., 1995). De plus, il existe encore de nombreuses zones d'ombres lorsqu'on prend en
compte les parametres relatifs a la contamination déposée (type monocouche, multicouche ou en amas), a
'ensemble des particules qui constituent la contamination (distribution granulométrique, propriétés physico-
chimiques), a la surface (rugosité, ..), a l'écoulement d'air (vitesse, accélération, turbulence) ou bien au milieu
ambiant (humidité relative, ...).

Fromentin (1989) est le premier a avoir effectué un travail théorique et expérimental sur la mise en suspension d‘un
dépdt multicouche de particules. Cependant, ces résuitats ne sont pas directement exploitables pour nos applications
compte tenu principalement de la gamme de vitesse d'air étudiée (5 a 25 m/s) et des caractéristiques du dépét
(particules monodispersees comprises entre environ 0,5 et 4 um).

Cette étude expérimentale a pour objectif d'étudier I'influence des parametres fondamentaux de mise en suspension,
par écoulement d’air, d'une contamination particulaire polydispersée déposée sur une surface. On présente ici
linstallation expérimentale BISE (Banc de mlse en Suspension par Ecoulement) qui a été concue et réalisée.
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Introduction

La mise en suspension par écoulement d‘air de particules déposées sur une surface, a suscité et suscite
encore un certain nombre d'études théoriques et expérimentales intervenant dans différents domaines
tels que la sdreté nucléaire, la pollution de l'air, le transport éolien des sédiments, ou bien la
contamination de surface.

Dans le domaine nucléaire, I’évaluation des conséquences d‘une situation accidentelle dans les
laboratoires et usines du cycle du combustible, pose des questions de siireté spécifiques. Entre autre,
dans certaines situations accidentelles potentielles, des matiéres radioactives sont susceptlbles d'étre
dlspersees dans I'atmospheére des locaux confinés ou ventilés, et ainsi d’étre transférées jusqu’aux voies
de rejet a I’environnement ou atteindre I'homme.

La mise en suspension d’une contamination particulaire par écculement de I'air suscite encore de
nombreuses interrogations notamment dans la connaissance des coefficients de mise en suspenSIon En
effet, ces coefficients utilisés dans la réalisation des études de s(ireté, permettent de calculer a partir du
terme potentiellement dlspersable la quantité de matiére susceptible d’étre réellement dispersée.

Notre travail vise donc a étudier les différents paramétres fondamentaux qui gouvernent le processus de
mise en suspension, par écoulement de |'air, d’'une contamination particulaire déposée sur une surface.
L’étude expenmentale nécessite de disposer de moyens performants et qualifiés pour la gamme de
vitesses d‘air (0,1 a 10 m/s) et la gamme de dimension de particules (diamétre compris entre quelques
micrometres et environ 100 um) choisies. Nous décrivons ici I'installation expérimentate BISE qui a été
congue et réalisée au laboratoire. Nous présentons ensuite la méthodologie expérimentale envisagée
pour mener a bien notre étude.

Etat de I'art

Dans diverses situations, un tas de poudre constituée de particules polydispersées est déposé sur une
surface rugueuse. Lorsque ce dépét est soumis a un écoulement d‘air horizontal comportant des
structures turbulentes semblables a des tornades microscopiques (en anglais bursts), une partie voire la
totalité des particules de la poudre est mise en suspension dans l‘air par détachement des particules
puis envol dans I'écoulement libre. Nous nous attacherons ici a la fraction de particutes immédiatement
détachée. Une représentation schématique de ia situation est illustrée par la Figure 1.

Particules mises
Direction de en suspension
I’écoulement libre

St S
ructures _/ g
turbulentes Q) 6

Tas de poudre
Surface rugueuse polydispersee

Figure 1 - Représentation schématique de la mise en suspension de particules d’'un dépdt de poudre
exposé a un écoulement d‘air turbulent.

On constate alors que le processus de mise en suspension est le résultat de la compétition entre forces
d'adhérence et forces hydrodynamiques agissant sur un ensemble de particules sur une période donnée.



Cette compétition met en jeu un ensemble de parameétres liés :

- au dépot,

- aux particules de la poudre,

- ala surface sur laquelie est déposée la poudre,
- al'écoulement d'air,

- al'environnement.

La mise en suspension par écoulement d'air d'une particule déposée sur une surface a suscité un vif
intérét notamment ces dix derniéres années. On recense ainsi dans la littérature scientifique un grand
nombre d'études théoriques et expérimentales sur les différents aspects de ce sujet (Ziskind et al.,
1995). Ces études interviennent dans différents domaines comme la s(reté nucléaire, la pollution de
I'air, le transport éolien des sédiments, ou encore la contamination de surface (altération du bon
fonctionnement de dispositifs microélectroniques).

En recherche de base, le besoin concerne principalement |’étude de la mise en suspension & proximité
immédiate de la surface. Si la connaissance théorique du phénoméne est relativement claire pour le cas
d'une particule sphérique isolée sur une surface plane dans un écoulement turbulent, elle nécessite
toutefois d'étre validée par des données expérimentales. Au niveau du détachement, fes modéles
théoriques existants intégrent le concept selon lequel les structures cohérentes turbulentes (en anglais
bursts) de la couche limite sont associées au détachement des particules (Braaten et al., 1988). Ces
modeles sont basés sur un bilan des forces d’adhérence et des forces aérodynamiques (Wen and
Kasper, 1989) ou sur le principe d'accumulation d'énergie de la particule (Reeks et al., 1988) mais ne
sont pas strictement en accord avec les quelques données expérimentales existantes. D’autre part, une
approche basée sur l'action des moments des forces (Tsai, 1990) tient compte du fait que la particule
peut rouler ou glisser avant de se mettre en suspension. Quant a la dynamique de la particule une fois
celle-ci détachée de la surface pour laquelle la connaissance est faible, ceile-ci a fait récemment I'objet
d'une étude théorique (Ziskind et al., 1998).

On constate qu'il existe trés peu d'études génériques dans la littérature qui fournissent directement des
coefficients de mise en suspension. A l'heure actuelle, I'étude la plus compléte est due a Fromentin
(1989) qui a effectué un travail théorique et expérimental sur la mise en suspension d'un dépét
multicouche de particules. Cette étude (PARESS) s'applique aux écoulements turbulents dont les
vitesses d'air sont comprises entre 5 et 25 m/s, et a des dépdts multicouches constitués de particules
monodispersées comprises entre environ 0,5 et 4 um. A partir de ses résultats expérimentaux,
Fromentin établit une corrélation de type semi-empirique. Cette corrélation (1) permet de calculer, pour
une durée d’exposition a I’écoulement d’air t et des conditions de vitesses de frottement a la surface u-,

le flux de matiere mis en suspension FluXyes :
Flux,,,¢ (t,u.) =0,0025* (. — 0,29)° wp [g/cm?s] (1)

avec t compris entre 2 et 10000 s et u- compris entre 0,3 et 1 m/s.

La mise en suspension initiale sur la période 0 a 2 secondes n'a pas pu étre mesurée quantitativement.
Toutefois, Fromentin observe par photométrie une forte mise en suspension pendant cette période
initiale et estime que le flux moyen sur les deux premiéres secondes vaut :

Flux,, s (u.) =10* Flux,, (t =2,u.) . (2)

A partir de la corrélation (1) et du résultat (2), il est possible de calculer par intégration la masse totale
des particules mises en suspension par unité de temps et par unité de surface sur la période donnée.

Le travail de Fromentin ne fournit pas directement des coefficients de mise en suspension exploitables
pour nos applications. En effet, ces derniéres concernent principalement des poudres polydispersées
dont les dimensions des particules sont comprises entre quelques micrometres et environ 100 um, et
des vitesses d'air dans la gamme 0,1 a 10 m/s. Enfin la corrélation semi-empirique développée par
Fromentin ne tient compte que de deux facteurs (durée d’exposition et vitesse de frottement a la
surface) alors que nous cherchons a apprécier I'influence d’un plus grand nombre de parametres.

Les modeles physiques théoriques de I'adhérence et de la mise en suspension, les modéles
macroscopiques et les corrélations, ainsi que les études expérimentales de la littérature nous
permettent de répertorier une vingtaine de parametres pouvant influencer le phénoméne physique de
mise en suspension.
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Installation expérimentale

L'étude en laboratoire de la mise en suspension d’une poudre déposée sur une surface requiert une
installation expérimentale spécifique. C'est pourquoi un dispositif expérimental dénommé BISE (Banc de
mlse en Suspension par Ecoulement) a été congu et réalisé.

Sa configuration actuelle est décrite par la Figure 2. Il s’agit d’'une veine d’air en circuit ouvert, dont la
longueur totale est de 'ordre de 5 metres. L’air est véhiculé dans le banc par une pompe & vide située
en sortie de Vinstallation (Fig. 2, J).

Figure 2 - Schéma de l'instatlation expérimentale BISE (Banc de mlse en Suspension par Ecoulement).
A : filtre THE ; B : compteur volumétrique ; C : grille de turbulence ; D : canal parallélépipédique ; E :
surface d'essai ; F : zone de dépét ; G : filtre de préléevement ; H : vannes de régiage ; 1 : vanne
électropneumatique trois voies ; J : pompe a vide.

La zone principale (Fig. 2, zone 2) de linstallation est composée de deux parties en plexiglas. La
premiere correspond a un conduit parallélépipédique rectangle horizontal (Fig. 2, D) de 40 cm de
longueur, 12 cm de largeur et 7 cm de hauteur. Ces dimensions ont été déterminées compte tenu du
fait, principalement, que te phénomeéne physique étudié a lieu a proximité immédiate de la surface.
D'autre part, la gamme des vitesses d'air recherchées (de 0,1 a 10 m/s) impose de pouvoir disposer a
vitesse élevée d'un débit important (de I'ordre de 300 m3/h). Enfin, les études expérimentales de la
littérature montrent qu'it convient d'étudier la mise en suspension dans des conditions bien contrdlées si
I'on souhaite pouvoir apprécier les paramétres les plus influents.

Immédiatement en amont du pian de sortie de la section droite parallélépipédique se trouve la surface
d’essai (Fig. 2, E) sur laquelle sera déposée la poudre. Cette surface d‘essai circulaire et de diamétre
4 cm est amovible. Elle laisse ainsi la possibilité de changer de surface de dépét (acier inox ou autre) ou
uniquement de modifier le paramétre de rugosité de celle-ci. Le centre de cette surface d’essai est
localisé dans I’axe de direction principale de I'écoulement, au niveau de la base inférieure du conduit. Ce
point est pris comme référence géométrique dans I'installation BISE.

La seconde partie qui constitue la zone principale du dispositif est de forme trapézoidale rectangle
(Fig. 2, F). Elle correspond a la zone de récupération de la poudre a l'issue d’'une expérience. Elle est
composée d’un filtre de prélevement vertical (Fig. 2, G) de 18 cm de hauteur et 22 cm de largeur. La
distance entre la surface d'essai et le porte-filtre est de 12 cm. La géométrie divergente de cette partie
(Fig. 2, F) est imposée par les vitesses d’écoulement envisagées lors des expériences (jusqu’a 10 m/s),
le type de filtre retenu qui impose des pertes de charge élevées, et la disponibilité des pompes a vide
du commerce. La solution technique qui est envisagée (augmentation de la surface du filtre de
prélevement) n‘a pas d'influence sur le phénomene local de mise en suspension.



En amont de la zone principale se trouve un systeme de filtration Tres Haute Efficacité THE (Fig. 2, A)
qui assure un air propre, sans contamination particulaire parasite, dans le reste du banc. Un compteur
volumétrique a turbine (Schlumberger Fluxi 2100, Fig. 2, B) permet de contrdler le débit volumique
imposé dans BISE au cours d'une expérience. La mesure est effectuée a partir de la fréquence de
rotation de la turbine. Une grille a maille carrée (Fig. 2, C) se trouve localisée en amont de la section
droite de la veine parallélépipédique. Cette grille est destinée d'une part 3 homogénéiser les vitesses
d'air sur toute la section de la veine, et d'autre part a induire une turbulence dans le plan de
positionnement de la poudre gui soit la plus homogéne et isotrope possible.

En aval de la zone principale se trouve un dispositif d'ajustement du débit (Fig. 2, zone 3) composé de
deux vannes de réglage identiques (Fig. 2, H) dont I'une est positionnée sur la veine principale et I'autre
sur une veine de dérivation. Le passage entre les deux veines s'effectue a l'aide d'une vanne électro-
pneumatique trois voies a vitesse d'ouverture réglable (Fig. 2, I). Cette configuration a été choisie afin
de pouvoir contrdler |'accélération de I'écoulement au démarrage d'une expérience.

L'air est véhiculé dans BISE par aspiration grace & une pompe a vide (Rietschle SMV 500, Fig. 2, 1) dont
les caractéristiques de débit et de perte de charge ont été déterminées par les conditions d'essais sur
I'écoulement et par la méthodologie expérimentale envisagée (prélévement sur filtre). Le
positionnement de la pompe en sortie du circuit (Fig. 2, zone 4) permet de ne pas induire une
éventuelle turbulence additionnelle. L'installation fonctionnant en légére dépression, nous avons donc
effectué des tests d‘étanchéité pour s‘assurer qu’aucune contamination extérieure ne pénétre dans le
banc.

Le banc BISE est équipé d'éléments de mesure et de contrdle de divers parameétres environnementaux
(hygrométrie, température et pression) a lintérieur de linstallation. L'ensemble des acquisitions
s’effectue par l'intermédiaire d’un PC industrie! associé a I'installation.

Méthodologie envisagée

On définit la quantité totale de matiére particulaire mise en suspension comme étant la somme de la
quantité qui sera présente sur le filtre de préléevement M, et de celle qui serait déposée entre la surface
d’essai (Fig. 2, E) et te plan du filtre (Fig. 2, G), dans la zone de dépdt M,. On détermine ainsi la fraction
mise en suspension Kues par la relation suivante :

Mq+M,
M

K.UeS = (3)

ou Mg, Mp et Ms sont respectivement la quantité de poudre mesurée sur le filtre, dans la zone de dépdt,
et initialement présente sur la surface d’essai.

A V'heure actuelle, différentes techniques d‘analyse sont envisagées pour déterminer la quantité de
matiere particulaire mise en suspension. La premiére est une méthode gravimétrique fine qui permet
d’obtenir une mesure globale (masse totale) du coefficient de mise en suspension. La poudre étant
constituée de particules polydispersées, l‘autre méthode envisagée est fondée sur une analyse
granulométrique des différentes quantités M; a I'aide de la technigue Couilter. Cette technique d’analyse
doit permettre de déterminer la fraction mise en suspension par classe granulométrique, notamment en
fonction du diameétre équivalent en volume ou du diametre aérodynamique.

D’aprés notre étude bibliographique, une vingtaine de paramétres gouvernant le processus de mise en
suspension ont pu étre listés et préclassés par ordre d’influence sur le phénoméne. Toutefois, compte
tenu de ce nombre important de parameétres, nous avons souhaité adopter une méthodologie
expérimentale basée sur les plans d‘expériences. Cette approche a l'avantage de réduire le nombre
d'expériences tout en optimisant les résuitats obtenus.

La prise en compte des contraintes expérimentales nous conduit finalement & retenir les neuf
parametres suivants pour nos premieéres expériences :

les dimensions géométriques des particules (diamétre médian et écart type),
la masse volumique tassée de la poudre,

- la masse du tas de poudre,

- I'humidité de fa poudre,

- la forme du tas de poudre,
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- la rugosité de la surface d‘essai,

la vitesse de I'écoulement d‘air,

- la durée d’exposition a I'écoulement,
I’accélération de I’écoulement d’air.

Le paramétre humidité de I'air ambiant dans BISE n‘a pas été retenu dans un premier temps, compte
tenu de la non disponibilité actuelte d'un systéme de traitement d‘air adapté a notre installation.

A I'heure actuelle, un premier plan de seize expériences a deux niveaux sur ces neuf parametres est
envisagé. Les résultats expérimentaux issus de cette premiére série d'expériences devraient permettre
d‘apprécier les effets principaux des parameétres retenus sur la mise en suspension, et ainsi d’en
effectuer un classement.

Conclusions et perspectives

Notre travail a pour objectif, rappelons-le, d’étudier les parameétres qui régissent le phénomeéne
physique de mise en suspension par écoulement d'air de particules d’une poudre déposée sur une
surface. L'étude bibliographique nous montre qu‘a ce jour, il existe un manque de connaissance et de
données expérimentales permettant d’appréhender le phénomeéne de mise en suspension qui reste
complexe.

Afin que les coefficients de mise en suspension que nous déterminerons expérimentalement puissent
étre directement exploitables, nous souhaitons conduire des expériences de type "semi-global". 1l s'agit
d'élaborer une base de données expérimentales qui devrait permettre de mieux appréhender ce sujet.
Pour ce faire, une installation expérimentale BISE a été congue et réalisée au laboratoire. Elle doit nous
permettre de conduire des expériences pour des gammes de vitesses comprises entre environ 0,1 et
jusgu’a 10 m/s et pour des diameétres de particules comprises entre quelques micromeétres et environ
100 pm.

A I'heure actuelle, I'installation expérimentale BISE est en phase de qualification aéraulique. Il s’agit en
effet de bien caractériser I"écoulement d‘air dans la veine d'air oU sera déposée la poudre d’essai,
principalement les champs de vitesses et de turbulence, mais également le profil de vitesse au
voisinage de la surface d’essai. La technigue qui a été choisie pour ces mesures est I'anémométrie & fil

chaud haute fréquence.

Par ailleurs, le grand nombre de paramétres retenus nous conduit & choisir une méthodologie
expérimentale sur la base de plans d’expériences. La procédure expérimentale qui permettra de
determiner la fraction mise en suspension est actuellement en cours d’élaboration. I s‘agira, entre
autre, de bien évaluer la reproductibilité de ces expériences.
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RESUME : La radioactivité d'un aérosol peut modifier sensiblement ses propriétés électriques, et ainsi modifier son
évolution dans une enceinte. Il existe plusieurs modéles pour déterminer I'état de charge électrique d'un aérosol
radioactif. Cependant, le nombre de résultats expérimentaux permettant de valider ces modéles est restreint. Pour ce
faire, nous avons congu et réalisé un dispositif expérimental permettant de produire un aérosol radioactif calibré de
137Cs et d'analyser sa distribution de charges électriques a I'état stationnaire. Nos résultats expérimentaux montrent un
accroissement de la charge moyenne de l'aérosol lorsque I'activité spécifique des particules augmente. De plus, nos
résultats montrent que la distribution de charges de I'aérosol varie significativement lorsque I'intensité d'ionisation est
réduite ou bien lorsque la géométrie o évolue 1'aérosol n'est pas "infinie".

INTRODUCTION

Le processus de charge électrique d'un aérosol radioactif est différent de celui d'un aérosol inactif. En
effet, les expériences réalisées par Yeh et al. (1976) ont montré que I'on peut observer un auto-chargement
positif de I'aérosol, ce dernier étant dil & I’émission de particules chargées (a ou f3).

Plusieurs études théoriques (Clement et Harrison 1990, Clement er al. 1995, Clement et Harrison
1996) montrent que I'état de charge électrique d'un aérosol radioactif peut influer sur. son transport et son
évolution. On peut citer par exemple les effets suivants : le transport des particules chargées dans un champ
électrique, la modification de la coagulation de I’aérosol et le dépot des particules sur les surfaces conductrices
par force image. Ce dernier effet peut augmenter sensiblement le dépét des particules dans les voies
respiratoires (Melandri et al. 1983, Cohen ef al. 1996).

Il existe plusieurs modéles permettant de déterminer la distribution de charges €électriques d'un aérosol
radioactif (Clement et Harrison 1992). Cependant les résultats expérimentaux disponibles sont peu nombreux
(Ivanov et Kirichenko 1970, Yeh er al. 1976, Yeh et al. 1978). Les expériences réalisées jusqu'a maintenant
sur la charge électrique des aérosol radioactifs ne permettent pas de valider définitivement les modeles
(Gensdarmes ef al. 1997). Afin de valider ces modéles nous réalisons un montage expérimental original
permettant d'étudier les principaux paramétres influant sur la charge des aérosols radioactifs. Notre dispositif
expérimental permet de maitriser la production d'un aérosol radioactif monodispers€, son évolution dans une
enceinte, ainsi que l'analyse de la distribution de charges électriques a I'état stationnaire.

ELEMENTS THEORIQUES
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Figure | : processus de charge électrique d'un aérosol radioactif.
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Nous représentons sur la figure 1 les différents mécanismes intervenant dans le processus de charge
électrique d'un aérosol radioactif. La charge moyenne de l'aérosol résulte de I'équilibre entre un processus
d'auto-chargement et un processus de neutralisation des particules. L'auto-chargement positif d'un aérosol
radioactif est d a I'émission d'électrons béta ou bien a I'émission d'électrons secondaires, arrachés par les
particules alpha (Ivanov ef al. 1969). Le terme de neutralisation est dii aux flux d'ions positifs et négatifs vers
la surface de la particule. Généralement le flux d'ions négatifs est plus important, du fait de la diffusion plus
rapide des ions négatifs.

Dans une étude précédente (Gensdarmes er al. 1997), nous avons synthétisé les différentes approches
permettant de modéliser la charge électrique d'un aérosol radioactif. Rappelons ici la solution des équations de
Clement et Harrison (1992). Ces auteurs déterminent une solution analytique approchée de la charge moyenne
J & I'état stationnaire. La solution est fonction de 3 paramétres adimensionnels (x, A, y). La distribution de

charges est alors représentée par une loi normale centrée sur J et d'écart type c.

. 2 .
NELAES S A= : y=—201_ (1)
N_ o 8m-gg Rp k- T e-u_-N_
J=m 1___x_—i~_ i pour Ay>0,22 (2)
U exp2ad) -1 !
J=m-y +%1. pour Ay<0,22 )

o=,y +1/2X 4)

ou J représente la charge moyenne des particules d'aérosol (nombre de charges élémentaires), N+ et N. les concentrations
respectives en ions positifs et négatifs (m™), p+ et u tes mobilités respectives des ions positifs et négatifs ( m?v~s7"), R, le rayon
des particules (m), n l'activité spécifique des particules (Bqg/particule), m le nombre moyen délectrons émis lors d'une
désintégration (émission B : m=1), T la température (K), k la constante de Boltzmann (k=1,38 10 J/K), e la charge élémentaire
(e=1,6 10" C) et g0 la permittivité du vide (5=8,85 10™* F/m).

Nous remarquons que l'utilisation des équations précédentes nécessite le calcul des concentrations en
ions positifs et négatifs dans le milieu. Ces concentrations peuvent étre déterminées de fagon approchée en
utilisant les relations suivantes :

I.-n-C 1E
Nz -0 [ = ——max (5,6)
a 3 Wi
ou N représente la concentration en ions (m's), | le nombre de paires d'ions créé a chaque désintégrations, C la
concentration de l'aérosol (m™), o le coefficient de recombinaison des ions (a=1,6 10" m%s), Emax représente I'énergie maximum
du rayonnement béta (pour le P1Cs Emax=512 keV) et W, le potentiel d'ionisation de l'air (w35 eV).

DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Qa=50 I/min

£

Rotametre £

Qs=2,0 1/min E

{ Colonne de séchage et
‘ de neutralisation

[} 740 MBq 5K

1,63 MBq $97Cs

N |

O W) Qp=0.2 l/min£ Qa
Qp Filtre THE

Haqfe Tension

. - A
—] Qenc=0,3 I/min Ry Acquisition des données

EI e HI]

v

Qp=0,2 /min

Figure 2 : dispositif expérimental.



Le dispositif expérimental que nous avons développé pour cette étude et qui est représenté figure 2
comporte 3 parties distinctes, permettant d'effectuer les trois principales opérations nécessaires pour la
réalisation d'une expérience.

Production d’un aérosol radioactif monodispersé.

Nous produisons un aérosol radioactif monodispersé a l'aide d'un générateur & orifice vibrant (TSI
3450). Cet appareil permet de produire des gouttelettes de diamétres déterminés et uniformes a partir d'une
solution liquide (Berglund et Liu, 1973). Les gouttelettes sont séchées par dilution avec de l'air sec pour
obtenir un aérosol solide. Le diamétre des particules séches est déterminé par la concentration en impuretés de
la solution. L'activité spécifique des particules est déterminée en fonction du diamétre des gouttelettes
produites et de l'activité spécifique de la solution radioactive étalon utilisée. La concentration de I'aérosol est
déterminée par la fréquence de production des gouttelettes et le débit d'air de séchage.

Nous utilisons pour nos expériences des solutions étalons en activité de “’Cs. Le diametre
aérodynamique de l'aérosol produit est d'environ 1 um, le coefficient de variation est de l'ordre de 6 %. La
concentration de l'aérosol peut varier entre 5 et 25 plem’.

Evolution de l'aérosol radioactif.

Compte tenu du temps disponible pour la production de I'aérosol radioactif (<10 min) et du temps
nécessaire a l'analyse d'une distribution de charges (~30 min) nous avons besoin de constituer un réservoir
d'aérosols. Le volume réservoir que nous avons congu permet a I'aérosol d’évoluer pendant un temps suffisant
pour atteindre une distribution de charges stationnaire. Ce temps est régulé dans le systéme par le débit de
prélevement.

Ce volume est composé de 2 parties. La premiére partie est constituée d’un cylindre de 40 cm de
diamétre et de 30 cm de hauteur. La deuxiéme partie du volume est composee d’un assemblage de tubes de
diamétres 0,6 cm et de hauteurs 80 cm. Dans Ia premiére partie le nombre d’ions produit a chaque
désintégrations béta (I) n’est pas limité par la géométrie du volume (pour le 13Cs le parcours moyen est de
ordre de 22 cm dans Iair). Dans la seconde partie, le nombre de paires d’ions formées a chaque
désintégration est réduit d'un facteur 50, ce qui permet de faire varier la concentration des ions produits par
I’aérosol. Les dimensions du volume permettent également de limiter les pertes par sédimentation.

Mesure de la distribution de charges €lectriques.

Cette mesure est effectuée en utilisant un Spectrométre de Mobilité Electrique Circulaire d’ordre 2
(SMEC) et un Compteur de Noyaux de Condensation (CNC, TSI 3020). Le SMEC permet de classifier
successivement les particules monodispersées portant +1,+2,... et -1, -2 ... charges élémentaires (Mesbah,
1994). La concentration de particules sélectionnées est ensuite déterminée par le CNC. Afin d’optimiser le-
temps d’analyse nous avons mis au point un systéme d’acquisition de données permettant de compter de facon
unitaire les particules sélectionnées par le SMEC et détectées par le CNC. Nous déterminons également la
concentration de particules neutres et la concentration totale de Paérosol en modifiant I’écoulement de l'air
dans le SMEC.

METHODE EXPERIMENTALE

Notre démarche expérimentale comprend deux phases. Dans un premier temps nous devons valider le
fonctionnement de notre dispositif expérimental en inactif. Dans un deuxiéme temps, nous réaliserons les
expériences en actif.

La qualification du dispositif expérimental en inactif comporte les étapes suivantes : la maitrise du
systeme de génération d'aérosol (stabilité, répétabilité), la maitrise du temps d'évolution de l'aérosol dans le
volume de vieillissement, et de l'effet de la sédimentation de l'aérosol pendant le prélévement, la mise au point
de la mesure de la distribution de charges électriques @ faible concentration d'adrosols, la connaissance de I'état
de charge électrique initial de l'aérosol. Cette dernicre étape est réalisée en utilisant une source de *’Kr pour
créer des ions bipolaires afin d'obtenir une distribution initiale de charge sur l'aérosol radioactif. Pour ce faire,
nous avons étudié les caractéristiques des ions produits par la source et la distribution de charges d'un aérosol
simulant & l'aide d'une méthode décrite dans une étude précédente (Gensdarmes ef al.. 1999). A l'aide de ces résultats,
nous pourrons ainsi modéliser la distribution de charges initiale de l'aérosol radioactif & partir du parametre
d'asymétrie des ions (X). Une fois que les expérimentations inactives sont achevées, le dispositif expérimental
est confiné en boite & gants afin de pouvoir manipuler le V'Cs.
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Concéntration normalisée Cj/C

Notre dispositif expérimental permet de faire varier les deux principaux facteurs influant sur la
distribution de charges de l'aérosol radioactif. En effet, nous pouvons faire varier l'activité spécifique des
particules entre deux expériences en utilisant des solutions radioactives étalons d'activités spécifiques
différentes. Nous pouvons également faire varier lintensité d'ionisation dans le milieu en réalisant des
analyses, soit dans la partie supérieure du volume réservoir, soit dans la partie inférieure. Le diamétre de
l'aérosol radioactif est déterminé a partir d'une mesure réalisée a I'aide du SMEC.

RESULTATS EXPERIMENTAUX
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Figure 3 : distribution de charges de I'aérosol dans Figure 4 : distribution de charges de I'aérosol dans
le volume réservoir (dp=0,82 pm; n=1,28x10" le volume de vieillissement (dp=0,82 pum;
- 2 3
Bg/p.; C=6 p/em’). n=1,28x107 Bq/p.; C=15 p/cm’).

La figure 3 représente la distribution de charges électriques d'un aérosol radioactif de *’Cs obtenue
dans la premicre partie du volume réservoir (cf. Figure 2). Le diametre des particules est égal 4 0,82 pm, leur
activité spécifique est n=1,28x10" Bg/particule, le nombre de paires d'ions créées par désintégration est
environ [=4870. Nous avons également représenté sur cette figure le modéle de Clement et Harrison pour un
aérosol inactif, tenant compte des propriétés des ions positifs et négatifs (Gensdarmes ef al., 1999) ainsi que le
modéle de Clement et Harrison pour un aérosol radioactif en utilisant les équations 1 a 6. Nous remarquons
que les distributions de charges théoriques de I'aérosol radioactif et de ['aérosol inactif sont trés proches, les
caractéristiques de l'aérosol radioactif ne permettant pas de mettre en évidence un autochargement. Nous
remarquons cependant que nos résultats expérimentaux sont en bon accord avec les deux modéles. La figure 4
représente la distribution de charges d'un aérosol radioactif de *’Cs dans la deuxiéme partie du volume : le
volume de vieillissement. Le diamétre de l'aérosol est toujours de 0,82 pm, l'activité spécifique est
n=1,28x10? Bg/p et le nombre de paires d'ions créées par désintégration est environ 1=100. Nous avons
€galement représente le modele de Clement et Harrison pour l'aérosol inactif et le modéle pour I'aérosol actif
avec une intensité d'ionisation réduite. Nous constatons ici un décalage de la distribution de charges vers des
valeurs positives. Nous remarquons €galement que le modele sous-estime I'état de charge de l'aérosol.

Nous représentons figure 5 les distributions de charges obtenues pour deux activités spécifiques
différentes, égales respectivement a 3,2 107 Bg/p et 1,28 107 Bg/p. Les diamétres des particules sont
respectivement 1,04 um et 0,82 pm. Nous remarquons une augmentation de la charge moyenne de l'aérosol
lorsque 'activité croit. En effet la charge moyenne passe de 0,4e a 0,7e.
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Figure 5 : évolution de la distribution de charges en fonction de I'activité spécifique.

CONCLUSIONS

Le dispositif expérimental que nous avons congu et réalisé permet donc d'une part, de produire un
aérosol radioactif monodispersé étalon, d'autre part d'analyser sa distribution de charges €lectriques. Notre
dispositif expérimental permet également de faire varier les paramétres influents sur la charge électrique de
I'aérosol radioactif, principalement l'activité spécifique des particules et I'intensité d'ionisation. Nous avons
donc étudié expérimentalement L'effet de ces paramétres pour un aérosol contenant du B7Cs.

Nos résultats expérimentaux montrent un accroissement de la charge moyenne de I'aérosol lorsque son
activité spécifique augmente ceci conformément a la prévision du modele. De plus, nos résultats
expérimentaux montrent une variation de la charge électrique de l'aérosol radioactif en fonction de l'intensité
d'ionisation dans le milieu. En effet, la distribution de charges est négative lorsque l'intensité d'ionisation est
maximum (1=4870 paires d'ions/désintégration), mais elle devient positive lorsque l'intensité d'ionisation est
réduite (I=100 paires d'ions/désintégration). Nous constatons une variation conforme, qualitativement aux
prévisions du modéle de Clement et Harrison. Cependant, le modéle sous-estime I'état de charge électrique de
l'aérosol lorsque le milieu n'est pas considéré comme "infini". Cette différence entre nos résultats et le modéle
peut s'expliquer par une mauvaise approximation de la concentration en ions a I'équilibre, lorsque la géométrie
du milieu est réduite. En effet, les calculs ne prennent pas en compte l'effet de la diffusion des ions sur les
parois du volume de vieillissement. Or, cet effet entraine une diminution des concentrations en ions dans le
milieu.

Finalement l'ensemble de nos résultats montre que plusieurs facteurs peuvent déterminer la distribution
de charges d'un aérosol radioactif. La géométrie du milieu ol évolue l'aérosol peut notamment modifier
l'intensité d'ionisation et ainsi la distribution de charges de fagon appréciable.
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PEHD : DOMAINES DE STABILITE ET LOIS D’ECHELLE DU MODE
CONE-JET-GLOW SELON LA TENSION, LE DEBIT ET LA CONDUCTIVITE

EHOUARN P., UNGER L., BORRA J-P.
Laboratoire de Physique des Gaz et des Plasmas, UMR 8578, CNRS
Equipe Décharges Electriques et Environnement,
Ecole Supérieure d’Electricité, Plateau de Moulon, 91192 Gif-sur-Yvette Cedex, France.

I . Introduction

Le but de cette étude est de caractériser un procédé de production de gouttes d’eau chargées produites par
Pulvérisation Electro-HydroDynamique (PEHD), dans !'air 4 pression atmosphérique, pour 1’application au
lavage électrique. Le principe repose sur la coagulation électrique de polluants, chargés négativement, avec des
gouttes d’eau de polarité opposée. Afin d’obtenir les conditions optimales de coagulation électrique, il est
nécessaire de pouvoir contrdler la stabilité temporelle du procédé et donc de pouvoir contrdler et faire varier les
propriétés des particules (diametre, charge massique, courant) selon les paramétres de régulation (tension,
conductivité et débit de liquide, géométrie des €lectrodes).

Concernant les particules polluantes, un syst¢eme de production de particules sub-microniques chargés
négativement par décharge électrique est étudié afin de disposer d’une source de polluants dont les propriétés
sont définies et calibrées dans le temps [1].

Concernant les gouttes de liquide, la méthode de production par PEHD a €té choisie. Les propriétés de ces
gouttes dépendent des modes de pulvérisation (i.e. de la stabilité temporelle du procédé) et varient selon les
parameétres expeérimentaux (tension, débit de liquide, géométrie de la buse) et selon les parameétres intrinseques
du liquide (conductivite, tension de surface, viscosit¢, masse volumique et permittivité relative). Pour des
liquides a faible tension de surface (y < 0.055 N/m), le champ électrique & la surface du liquide nécessaire a la
stabilité du procédé de PEHD est inférieur au champ d’ionisation du gaz. La PEHD est déja connue (mode
(multi-)cOne-jet) et différents modeles permettent de déterminer les propriétés des gouttes en fonction des
paramétres expérimentaux [2, 3, 4]. Pour des liquides 4 forte tension de surface, tels que ’eau (y > 0.055 N/m),
pour lesquels le champ électrique est supérieur au champ d’ionisation, aucune loi d’échelle n’a été établie
jusqu’a présent permettant de définir les propriétés des gouttes, dans I’air, 4 pression atmosphérique. Différentes
études ont été effectuées et les phénomenes d’ionisation impulsionnels empéchent la stabilisation du procédé {5].

L’objectif de cette étude a donc été d’étudier 'influence des décharges é€lectriques sur la stabilit¢ temporelle du
procédé, i.e. sur les modes de PEHD. Dans ’article précédent {Asfera 98 : 6], nous avions démontré qu’une
décharge glow permettait de stabiliser le procédé de PEHD. En effet, le régime de décharges électriques (glow
continu / dard impulsionnel) induit des variations temporelle et spatiale de densité de charge dans I’espace inter-
électrodes (constante / transitoire) et ainsi du champ électrique 3 la surface du liquide (nulle / variable). Ces
variations controlent la stabilité¢ du procédé, i.e. les modes de PEHD (mode stable cdne-jet-glow / mode instable
goutte-a-goutte-électrique), et donc les propriétés des gouttes (distribution granulométricque en taille bi-modale /
poly-modale).

Dans un premier temps, le but de cet article est de déterminer les domaines d’existence de ces modes, selon la
tension. la conductivité, et le débit de liquide. Dans un deuxieme temps, les propri€tés des gouttes sont définies,
en mode cone-jet-glow, afin d’établir les lois d’échelle (courant, diametre et charge massique) selon les

paramétres de régulation.
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II. Dispositif expérimental & Traitement des données

Le dispositif expérimental est placé dans 1’air,  pression atmosphérique.
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Figure | : Dispositif expérimental

Une buse alimentée en liquide (Qy;,=0.1 & 200 ml/h) est polarisée par une alimentation haute tension positive et
continue (V=0 2 30 kV). Une plaque et un anneau métallique reliés a la masse sont placés perpendiculairement a
la buse, & quelques centimetres de celle~ci. L’étude est effectuée avec un liquide a forte tension de surface, [’eau
(y = 0,072 N/m), pour lequel la PEHD coexiste toujours avec des décharges électriques.

Deux techniques de mesures sont utilisées :

Mesures électriques de courant instantané (oscilloscope de 200 MHz)

Mesures granulométriques et anémométriques (Laser Doppler : DANTEC).

III. Résultats expérimentaux
III.1. Contraintes physiques de la PEHD en mode cone-jet-glow

Deux contraintes physiques permettent de stabiliser la PEHD en mode cone-jet-glow :
Tout d’abord, une premiére contrainte est liée 4 1’équilibre électro-hydrodynamique du liquide : en effet, le
transport de charge par conduction doit prédominer par rapport au transport de charge par convection, afin de
permettre Ia formation du cone de liquide et la stabilisation du procédé. En termes de temps de relaxation du
liquide, il est nécessaire que le temps de relaxation électrique du liquide soit inférieur au temps de relaxation
hydrodynamique du liquide [3] :

Télectrique™ 808‘-/ A << Thydmdynamiquez Ljetlljetz/ Qliq
(avec L., et R, les longueurs caractéristiques axiale et radiale du jet de liquide, avec Rj.~Dy/1.8)
Cette contrainte doit étre respectée afin de créer un champ é€lectrique a la surface du liquide qui permet de
stabiliser le procédé. Expérimentalement, ce champ varie avec la tension ou la conductivité, pour un liquide
donné.

Or, pour des liquides a forte tension de surface, le champ électrique a la surface du liquide nécessaire a la
stabilisation de la PEHD est supérieur au champ critique d’ionisation du gaz. La PEHD coexiste toujours avec
des décharges é€lectriques. Une contrainte supplémentaire est donc liée au régime de décharges électriques, i.e. au
régime de décharge continue qui permet de stabiliser le procédé. Le régime de décharge électrique est caractérisé
selon I'intensité du champ €lectrique 4 la surface du liquide et selon la longueur d’ionisation du gaz. Celle-ci est
définie comme étant la longueur sur laquelle le champ dans le gaz est supérieur au champ critique d’ionisation
du gaz, et dépend donc du divergent du champ dans I’espace inter-électrodes, pour un champ a la surface donné.
Elle varie selon la forme du cone du liquide (i.e. tension, débit de liquide, géométrie de la buse, ...).

La Figure 2 représente des exemples de profil spatial de champ électrique en fonction de Ia normale a la surface
du liquide.
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Figure 2 : Profil spatial du champ électrique selon le régime de décharges électrigues,
i.e. selon les modes de PEHD

D’aprés la Figure 2, nous observons différents modes de PEHD :

- Le champ électrique a la surface du liquide est inférieur au champ critique d’ionisation du gaz :

(a) Le champ électrique a la surface du liquide est inférieur au champ électrique de PEHD: des gouttes
millimétriques sont produites 4 fréquence constante, qui dépend de la tension appliquée. Ce mode stable de
production, sans décharge, est appelé le mode goutte-a-goutte.

- Le champ électrique a la surface du liquide est supérieur au champ critique d’ionisation du gaz :

(b et ¢) Le champ é€lectrique a la surface du liquide est inférieur an champ de PEHD et/ou le divergent du champ
est trop fort pour induire une décharge glow. La longueur d’ionisation est caractéristique d’un régime
impulsionnel de décharge €lectrique (d’auto-stabilisation) qui induit un mode instable appelé le mode goutte-a-
goutte-électrique-I.

(d) Le champ électrique a la surface du liquide permet de stabiliser le procédé de PEHD et la longueur
d’ionisation est caractéristique d’un régime continu de décharge couronne (glow). Le mode de PEHD est stable
et appelé le mode cone-jet-glow.

(e, f et g) Le champ électrique a la surface du liquide est supérieur au champ de PEHD et/ou le divergent du
champ est trop faible pour induire une décharge glow. La longueur d’ionisation est caractéristique d’un régime
impulsionnel de décharge électrique (dard filamentaire) qui induit un mode instable appelé le mode goutte-a-
goutte-électrique-I1.

Afin de stabiliser le procédé de PEHD en mode cOne-jet-glow, il est donc nécessaire de satisfaire aux 2
contraintes physiques (la premiere liée a I’équilibre électro-hydrodynamique et la seconde liée au régime de
décharge glow). Ces contraintes vont permettre d’expliquer les variations des pentes qui délimitent les domaines
du mode stable selon les parametres de régulation.

[11.2. Domaines d’existence du mode cone-jet-glow selon (A, Qig, V)

Dans cette premiére partie, le but est de déterminer expérimentalement les domaines d’existence du mode cone-
jet-glow selon les parameétres de régulation (tension, conductivité et débit de liquide). La Figure 3 représente un
exemple de domaines de stabilité du mode cone-jet-glow dans I'espace (A, Qiiq. V).

1) Tout d’abord, pour une conductivité et un débit de liquide constants, nous retrouvons a tension croissante, la
succession des modes de PEHD (goutte-a-goutte, goutte-a-goutte-€lecirique-1, cone-jet-glow, goutte-a-goutte-
¢lectrique-I1) induit par le régime de décharges électriques (sans décharge, dard d’auto-stabilisation, glow, dard)

(6]. '

A titre d’exemples, différentes variations expérimentales (a a d) sont représentées sur la Figure 3, afin
d’expliquer les variations des pentes qui définissent les limites du domaine du mode stabie :

2) Pour une conductivité fixe, lorsque le débit de liquide augmente, la force de tension de surface diminue (le
volume du cone augmente). Dans le but de stabiliser le procédé de PEHD, les contraintes physiques imposent
une variation des parametres de régulation :

- contrainte liée a 1'électro-hydrodvnamique du liquide : les forces électriques (i.e. la tension) doivent étre
diminuées afin de diminuer le champ électrique a la surface du liquide nécessaire a la stabilité du procédé (a).

- la contrainte liée au régime continue de décharge électrique : 1'augmentation du débit de liquide, induit une
augmentation du rayon de courbure du liquide et donc une diminution de Pintensité¢ du champ électrique a la
surface du liquide, modifiant le régime de décharge électrique (glow = dard). Il est donc nécessaire
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d’augmenter la tension afin d’augmenter le champ électrique a la surface du liquide, et d’induire une décharge

glow (b).

Goutte-a-goutte-
¢lectrique-I1

6000 : 5 Tension (kV)

3700

Conductivité (uS/m)

=4
Lo
—

Débit de liquide (mV/h)

Figure 3 : Domaines de stabilité de PEHD dans !'espace (2, Qiip V) pour de l'eau
(Configuration buse-plan ; D, ;=4 cm ; Buse : Douy=0.5 mm, D;,,=0.25 mm)

3) L’augmentation de la conductivité induit une augmentation des forces électriques et de la force de tension de
surface. Dans le but de stabiliser le procédé de PEHD, il est nécessaire de respecter les contraintes physiques :

- contrainte liée a I’électro-hydrodynamique du liquide : la variation selon la force de tension de surface (1/R)
I’emporte sur la variation des forces électriques (en I/R? ). 11 est donc nécessaire d’augmenter les forces
¢lectriques, i.e. d’augmenter la tension (c) .

- contrainte liée au régime continue de décharge électrique : le volume du cdne de liquide diminue, et induit une
augmentation du champ électrique 3 la surface du liquide qui augmente la longueur d’ionisation et modifie ainsi
le régime de décharge électrique (glow =» dard). 1 est donc nécessaire de diminuer les forces électriques, i.e. la
tension (d).

4) De plus, pour de faible conductivité (A<1000 uS/m), la Figure 3 indique que lorsque la conductivité
augmente, le débit de liquide nécessaire a 1’établissement du mode cone-Jet glow diminue. En effet, lorsque la
conductivité et la tension augmentent, I'intensité du champ électrique & la surface du liquide augmente ; la
tension de surface doit donc augmenter afin de contrebalancer [’augmentation des forces électriques. Pour cela,
la pression hydrostatique dans le liquide (i.e. le débit de liquide) est diminuée afin de créer un cone et un jet plus
petit. D’autres études ont déja montré que le diametre du jet diminuent avec 1’augmentation de la conductivité et
la réduction du débit en mode cone-jet sans décharge [4]. Du point de vue des décharges électriques, la réduction
du volume du cdne et du diametre du jet induit une augmentation du divergent du champ ¢électrique favorable &
I’établissement d’un glow [7], augmentant ainsi la gamme de tension du mode cone-jet-glow a conductivité
croissante (e).

Toutefois, pour de fortes conductivités (A>1000 uS/m) et de fortes tensions. le débit de liquide nécessaire a
I'établissement du mode cone-jet-glow augmente. En effet, les forces électriques deviennent supérieures aux
forces hydrostatiques, malgré I’augmentation de la tension de surface, induisant une déstabilisation du procédé
(¢jection du liquide de la buse avant la formation du cone). Il est donc nécessaire d’augmenter les forces
hydrostatiques (i.e. le débit de liquide) afin d’augmenter le volume du cone (f).

Les domaines de fonctionnement du mode cdne-jet-glow sont donc définis selon les différents paramétres de
régulation (tension, débit de liquide, et conductivité), qui vont permettre de contrdler et de faire varier les
propriétés des gouttes.

II1.2. Propriétés des gouttes en mode cone-jet-glow

L’objectif de cette seconde partic est de déterminer les propriétés des gouttes et donc les lois d’échelle
empiriques (courant du nébulisit, diameétre, charge massique) dans le domaine d’existence du mode cone-jet-
glow défini précédemment. L’influence du débit de llqulde et du courant de décharge glow est présentée sur les
proprictés des gouttes. Un anncau a la masse. positionné a quelques millimétres de la buse, permet d’une part
d’induire le champ ¢lectrique 4 la surface du liquide nécessaire a I’équilibre de PEHD (contrainte n°l) ; d’autre
part de différencier la composante de courant d’ions gazeux produits par décharge glow en périphérique du cone,
¢t la composante de courant de gouttes chargées. sans perturber la fragmentation du jet (exclusivement
hydrodynamique).



[1.2.1. Courant du nébulisit

La Figure 4 montre I'influence du débit de liquide (a) et du.courant de décharge glow (b) sur le courant du
nébulisat en mode cone-jet-glow, en configuration buse-anneau-plaque.
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Figure 4 : Influence du débit de liquide (a), et du courant de glow (b)
sur le courant du nébulisat (Configuration buse-anneau-plaque ; e, = 100 uS/m ; Dy~ 4 cm)

Nous observons que le courant de gouttes est proportionnel au débit de liquide similairement au mode cone-jet
sans décharge électrique : lorsque le débit de liquide augmente, 1a densité de charge par goutte augmente,
induisant une augmentation du courant de gouttes (I~Q)goute™® Vgoure ; ave€C Qjgoune 13 charge par goutte et voouge la
fréquence de production des gouttes).

De plus, pour un débit de liquide fixe, ’augmentation du courant de glow (i.e. 'augmentation de la tension),
augmente le champ électrique 4 la surface du liquide, et induit une augmentation du courant du nébulisat.

Nous obtenons : Lncbutisae ~ Qig” + A*ng,wo‘1 (avec 0,2<a<0,3 et A = £ (Q,;0)>0)

111.2.2. Diameétre

La Figure 5 représente I’évolution du diamétre des particules en fonction du débit de liquide (a), et en fonction
du courant de décharge glow (b).
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Figure 3: Influence du débit de liquide (a) et du courant de glow (b)
sur le diametre des gouttes (Configuration buse-anneau-plaque ; A, = 100 uS/m [ Dy~ 4 cm)

Le diamétre des gouttes augmente selon le débit de liquide comme en mode cone-jet, sans décharge : a debit de
liquide croissant, le volume du cdne et du jet augmente induisant une fragmentation du jet en gouttes plus
grandes. De plus, ’augmentation du courant de glow, i.e. 'augmentation du champ électrique a la surface du
liquide, induit une diminution du volume du cone et du jet, et donc du diametre des gouttes.

Le diamétre des gouttes varie : deoueee ~ anb - B*Ly0w (avec avec 0.4<b<0,5 et B=f (Qyq ) >0)

I11.2.3. Charge massique

La charge électrique par goutte est calculée comme étant le courant du nébulisit divisé par la fréquence de
production des gouttes (fréquence = Q;;q / volume d’une goutte). Nous obtenons une charge massique qui varie
en fonction du débit de liquide et du courant de glow selon :

@/m ~ Qi + C* [you™ (avee 0.8<c<0.9 ¢t C=f (Qiiq) >0)
La Figure 6 représentc la charge massique en fonction du débit de liquide. L'influence du courant de décharge
glow est considérée comme négligeable par rapport a I'influence du débit de liquide.
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Nous observons que la charge massique tend vers la charge massique maximale, définie comme la charge limite
d’une goutte avant son explosion par répulsions électrostatiques divisée par sa masse ;

(QRayteign / M = (87 / m)* (o7 r)'%).
Le procédé de PEHD permet donc de produire des gouttes microniques fortement chargées, de propriétés
variables selon les paramétres de régulation.

IV. Conclusions et perspectives

Cette étude a permis de définir les domaines du mode céne-jet-glow selon les parametres de régulation : tension,
debit de liquide, et conductivité. Nous avons constaté que les limites de ces domaines dépendent d’une part de
phénomenes physiques liés a I’électro-hydrodynamique du liquide (similairement a la PEHD de liquide sans
décharge électrique) et d’autre part, de phénoménes physiques liés au régime de décharge électrique.

Pour la premiere fois, des lois d’échelle empiriques ont été définies en mode stable cdne-jet-glow, dans I’air, &
pression atmosphérique, d’une part selon le débit de liquide (similairement au mode cone-jet sans décharge
¢lectrique), et d’autre part selon I’intensité du courant de décharge glow :
Ine’bulisal -~ (zliqo2 + A* ]:gl()wo'l
dgoune ~ Qigons - B*Iglow
q/m ~ Qliq-‘)l +C* Iglowo‘1
avec A, B, C=1(Qyy) >0
Apres avoir caractérisé les propriétés des gouttes collectrices, il est maintenant envisageable de tester 'efficacité
de coagulation €lectrique des polluants particulaires avec les gouttes collectrices, sclon les différents parametres
de régulation.
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The Aerosol Society will host the European Aerosol Conference from 3rd to 8th September 2000 in Dublin, the
capital of the Republic of Ireland. The Aerosol Society is the association for the promotion of aerosol science in the
United Kingdom and the Republic of Ireland. The Conference will be held under the auspices of the European
Aerosol Assembly, which was established to promote co-operation between aerosol research associations based in
European countries. The EAA currently has member organisations from Hungary, France, Israel, Finland, the
Netherlands and Belgium, Germany, the Nordic countries, and the United Kingdom and treland. Its role is to
provide a European forum for aerosol science, and the specialist working groups of the EAA assist the national
organisation hosting the European Aerosol Conference.

Aims and Scope of the Conference

The annual European Acrosol Conference provides opportunities for aerosol scientists to present their work to the wider
community, to discuss the latest developments in the field, and to tike home new ideas to influence their own research
programme. [Cis the wim of the organisers that the Conference should provide participants with a stimulating and fruitful
experience. The scientific scope of the conference covers all aspects of acrosol science, including the following:

o Aerosol Chemistry ¢ Bioaerosols e Indoor Aerosols

e Aerosol Generation e Coarse Dusts » Instrumentation

e Aerosol Physics e Combustion Aerosols o Nanomaterials

e Aerosol Sampling e Lnvironmental Lffects o Nuclear Aerosols

o Aerosol Standards e Gas Cleaning and Separation e Pharmaceutical aerosols
o Atmospheric Aerosols e Health effects e Ultrafine Aerosols
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Trinity College

The campus of Trinity College Dublin lies in the centre of Ireland's capital city. Trinity is one of the oldest
universities in the British Istes, founded in 1592 by Queen Elizabeth 1o Graduates of Trinity include writer
Samuel Beckerr and mathematician Rowan Flamilton. More recently, Mary Robinson, past President of
Ireland, and United Nations Commissioner for Human Rights, attended rinity.

The College is in an enviable position in the very heart of Dublin, within walking distance of major cultural
atracuons, sporting and entertinment venues, Trinity iself is the guardian of some of Ireland’s greatest
histoncal treasuress the most celebrated of which is the book of Kells, a0 9ch century iluminated manuscript.
Although surrounded by Dublin's busding streets, Trinity's cobbled squares and colourtul gardens retin the
peaceiul seclusion of former fimes. Tn recent vears, rinity has undertaken an extensive building programme
and now its modern Gaeitities and locition make itan ideal centre for selt-contained conferences.

The technicat sessions of the conference programme will take place in the Trinity College Conference Centre,
o centrally locared madern building containing spacious ticred Tecture theatres equipped with the latest
audio-visaal technology ample exhibition space, and numerous small mecting rooms. Poster presentations
will be displaved in the magnificent surroundings of ‘Trinity College’s 18th century Examination Hall,

Conference Catering

Beeakfast for residential defegates will be available ina newly built restaurant in the centre of the campus. Lunch can be
included in the registration package for both residentiad and non-residential delegates, and this will be taken in the centrally-
locited formal Dining Fallo As Mrinity College is in close proximity to an extensive range of restaurants, to suit all stes and
budgers, it should be noted thar evening dining facitities will not be made available on-campus for delegates. However, on
Tuesday seprember Sehan Irish Nighowill tike place at riniey, wich ceaditional Trish dinner menu and musical accompaniment.
On Thuesday Seprember Tthe the Conference Banquet will ke place in the sumpruous surroundings of the Roval Hospical
Rmainham, home of the Trish Mascim of Modern Art As both of these events are likely to be popular, delegares and their
pariners who wish o atend are stronghy advised o register on the booking form, as numbers will be limited.

Dublin

sitvated on the aist coast of reland overlooking the fiish Sea. Dubling, which celebrated its millennium in
LOSS, serves as the counory's political, ceconomic, social and culrural nerve-centre. Dublin's origins are rich in
Viking history and archacology and the cite's oldese building dates from 1038, Architecture of luer eras is also
stronghy featured: Dubling untouched by 20th century World Wars, contains a wealth of unspoilt Georgian
architecture which is unmuarched anvwhere else in the Britsh sles.

Although ~ceeped in history, Dublin enjovs alt che amenities of 10 maodern ciive widh exceellent shopping
Faciliios, rostranis and nightlife. Trinine College s situated at the cenore of Dublin's fushionable shopping
district and s onlv ashore walk from  high-quatioe crart shops where frish textiles, ervstal wnd potery can be
purchascd. Synonvmous with Dablin's sociad lie is Guinness. the world-famous creanmy stout, and dhis can be

enjoyed i any of the ¢l 's 300 pubs,

Dubdin has aoneeitime cimace, and addhough visitors should be prepared for s acany tme, mild weather is
ciaen expenenced untl the end of Seprember. Ouidoor pursuits in Dublin should include the exploratdon of
e spectaenlar constline of Dublin BBy Most papular sporting interests are catered [orin Dubling with wolf

crthasinsis bhomg parocalarks well served.

Overatl, Dublin s o centre of infinite interest and activiey with something o delight every visitor,

fravelling to Dublin

Dablin Internationad Airport i 10 km narth of Dublin City: Centre, and Trinity Colleae. The wirport has direct international
Nights rom moce than twens major European and American civdes including Amsterdam, Boston, New York, Paris, Frankiurt,
Rome, Chicago and Stockholm, Tnoacddition, there are frequent ights to Dublio iroo London and many regional TR airpores,
thiss allowmyg convenient connections to the widest possible range of internadonal flizhes, The Mving tdme from London (o
Dbl is approxinuely one howrs Passengers iriving at the airport can reach Dublin Ciny Cenare by s or public bus.
Therve e tao rerry ports serving Duobling and these are v kmand 12 ki from the ety centre respeciivebs Frequent
UL ourney e 99 minurest and ferrv dommey tme 3 hoursy services operate betsween Dubling and the west cons
althe R ncadeinons dhere e overmahe ferme evossinus from Lo Tinvre and Cherboure o Rossbice, s port 120 ko sowhy of
Dl in

Fhe ool soehsite o the rish douwnst Board provides specitio teavel informioon Tor e ennge of Earopenn and internation.al

departure ponts, The wehsite can e found
‘ ]
htip: wwwireland.travellic homes
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