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Le Président

Notre 17°™ Congrés Annuel (CFA 2001) s'est donc tenu a I''NA Paris les 11 et 12 décembre
2001. A cette occasion, nous avons pu réunir prés de 100 participants qui ont assisté a 29
communications dont deux conférences pléniéres présentées par le Docteur Claude LESNE
du déepartement de santé publique de la faculté de médecine de Rennes et Monsieur Yves
BALKANSKI du Laboratoire des Sciences du Climat et de 'Environnement du CEA. Ces
conférences ont particulierement intéressé I'assistance en abordant des sujets trés différents
mais touchant, toutes deux, a des thémes d’actualité, I'effet des aérosols sur la santé et leur
role dans les évolutions climatiques.

Le CFA 2001 est dans la tradition des CFA précédents, nous y retrouvons les quatre
grandes sessions habituelles :

Aérosols et santé,

physique des aérosols,

aérosols et environnements,

la métrologie des aérosols et instrumentation.

Du 3 au 7 septembre 2001 s'est tenue a Leipzig I'European Aerosol Conference 2001 qui a
réuni environ 580 participants dont 26 venant de France. Au cours de cette conférence, Loic
MEES, a présenté brillamment ses travaux sur I interaction entre un pulse femtoseconde et
une particule spheérique qui lui ont valu le prix Jean Bricard 2001 décerné par notre
association. Cette communication a été reprise au cours de notre CFA 2001 lors de la
session « Physique des Aérosols ». A cet égard, ce prix a été remis solennellement a la fin
de la premiere journée de notre conférence afin de donner plus de visibilité a un prix qui
réecompense un jeune chercheur pour une contribution importante et originale dans le
domaine de la Science des aérosols .

Par ailleurs, durant cette conférence de Leipzig, le Docteur Jean-Frangois FABRIES et moi-
méme avons représenté 'ASFERA au bureau directeur de I'European Aerosol Assembly
(EAA). A cette occasion, nous avons retenu la proposition faite par I'association Hongroise
de tenir 'EAC 2004 a Budapest du 6 au 10 septembre.

A Leipzig, toujours, le Docteur Jean-Frangois FABRIES et moi-méme avons représenté
I'ASFERA au bureau directeur de I'international Aerosol Research Assembly. Les principales
discussions ont concerné, une fois de plus, la création et le développement d'un site web
pour I'lARA avec un projet ambitieux appelé "Aerosolsonline.com" ou I'on devrait trouver une
vaste documentation scientifique et technique sur la physique et la métrologie des aérosols.
Ce site encore en construction devrait étre opérationnel au cours de I'année 2002.

SERAC/5.4.5(D) N



A cet égard, 'ASFERA, aussi, s'est dotée de son site www.asfera.org qui est opérationnel
depuis le mois de septembre de I'année 2001. Ainsi, pour les prochains CFA, une grande
partie des informations et des renseignements pourront y étre trouvés. Olivier WITSCHGER,
membre du bureau directeur de 'ASFERA, est le correspondant pour notre site et je le
remercie chaleureusement.

Je tiens a remercier également nos fidéles soutiens : la revue "Pollution Atmosphénque" et le
" Journal of Aerosol Science" qui publient les résumés des communications respectivement
en Frangais et en Anglais. Je salue, une fois de plus, la présence de deux exposants lors
de notre conférence ( Ecomesure et ITS).

Une fois én(:ofe, je remercie le bureau de 'ASFERA qui a construit ce programme du CFA
2001, avec une mention toute particuliére pour notre secrétaire générale le Dr. Evelyne
GEHIN qui est la cheville ouvriére de nos CFA depuis plusieurs années.

Mes remerciements vont également vers, d’'une part, les etudiants du DESS "SAGA" qui ont
su si bien vous accueillir pendant les deux journées de la conférence, d'autre par, Madame
Isabelle PORCON secrétaire du LPATC de F'université Paris 12 qui a assuré la preparation
et I'édition des résumés et des actes.

Enfin, je vous invite a participer activement a I''AC 2002 qui se tiendra a Taipei, Taiwan, du 8
au 13 septembre 2002 ( http://caart.org.tw ) montrant ainsi le dynamisme de notre recherche
en Science des Aérosols, et je vous donne rendez-vous pour le CFA 2002, toujours début
décembre et certainement a I'INA.

Denis BOULAUD
Président de 'ASFERA

SERAC/S.4.5(D)
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MISE AU POINT ET EVALUATION D’'UN NOUVEAU NEBULISEUR POUR ADMINISTRER
LA TOBI™

L. Vecellio None(1,2), D. Grimbert(1) J. Bordenave(3), G, Benoit(3), G. Chantrel(2),
P.Diot(1).

(1) INSERM EMI-U 00-10, Groupe de Pneumologie et Imagerie de Ciblage, CHU
Bretonneau, 37044 TOURS Cedex.

(2) La Diffusion Technique Francgaise, 114-120 rue Bergson, 42003 Saint Etienne Cedex
(3) Service Pharmacie, Hopital Trousseau, PARIS

La Tobi™ (Chiron, USA) est un médicament qui vient d’obtenir I'autorisation de mise sur le
marche en France (AMM). Ce médicament destiné a des patients atteints de Mucoviscidose
est administré sous forme d’'aérosol a raison de deux séances par jour. Actuellement, un
seul nébuliseur est recommandé pour administrer la Tobi™. L’objectif de notre étude était
d’améliorer les performances du nébuliseur NL9® (La Diffusion Technique Francaise, Saint
Etienne, France) afin d'optimiser l'efficacité du traitement avec un aérosol de Tobi™. La
performance des nébuliseurs est déterminée par la quantité de médicament sous forme
d’aérosol susceptible de se déposer dans les poumons du patient (masse respirable). La
masse respirable (MR) est le produit de la masse inhalable (MI) de médicament susceptible
d'étre inhalée par la fraction respirable (FR) de particules constituant I'aérosol susceptible de
se déposer dans les poumons.

La premiére étape de notre étude consistait a étudier le fonctionnement du nébuliseur NL9®.
Nous avons d'une part analysé les différents mécanismes intervenant dans la génération de
I'aérosol et d’autre part étudié les variabilités intra et inter nébuliseurs. La deuxieéme étape de
notre étude consistait & apporter des modifications au nébuliseur afin d’'améliorer la MR et le
débit de médicament généré par le nébuliseur NL9®. Les performances du nouveau
nébuliseur (NL9T®) étaient ensuite comparées a celles nébuliseur de référence @)

(PariLC+®, Pari, Allemagne) pour administrer la Tobi™,

Etude du fonctionnement du nébuliseur NLO9®

Génération de I'aérosol

La genération de I'aérosol par le nébuliseur peut se décomposer en quatre étapes : La
premiére génération, la deuxiéme génération, la sélection et le transport de I'aérosol.
Chacune de ces étapes est expliquée de fagon qualitative, une description détaillée
dépasserait le cadre de cette étude.

Un jet de gaz comprimé traverse le gicleur du nébuliseur et par effet venturi aspire le liquide.



Le mélange de ces deux phases est ensuite expulsé du gicleur a une vitesse proche de celle
du son. Le liquide est instantanément transformé en gouttelettes : c’est la premiere
génération ou l'atomisation. Ce spray est ensuite dirigé sur une surface solide: un
déflecteur. Les particules sont déviées et selectionnées par ce déflecteur : c'est la deuxiéme
génération. Les plus grosses vont s'impacter sur les parois du nébuliseur et les plus petites
vont se diriger vers la sortie: c'est la sélection (Pour le nébuliseur NL9®, 99% des particules
sont impactées). Pour finir, le gaz vecteur et I'air additionnel transportent I'aérosol hors du
nébuliseur.

Sélection

. / des particules

Air additionnel (phase inspiratoire)

Sélection
des particules

DALY

B 3 S
B e T TN
S O PR .
d Premiére génération
-

Déflecteur ou atomisation

!

. | Gicleur de gaz
Seconde génération” &

— Montée du liquide
par efTet venturi

Gicleur de liquide

Gaz comprimé

Figure 1 : Principe de fonctionnement du nébuliseur NLS®

Etude de la variabilité du nébuliseur NL9®

Pour déterminer les facteurs impliqués dans la variabilité des performances inter et intra
nébuliseurs, nous avons fait varier les composants du nébuliseur indépendamment les uns
des autres. Le nébuliseur NL9® étant constitué d'une cuve, d'un gicleur de liquide, d'une téte
et d'un déflecteur, ces 4 composants ont été testés selon leur moule de fabrication et selon
leur positionnement dans I'assemblage du nébuliseur. A partir de ces observations, nous

avons proposeé la création de deux nouvelles piéces permettant d'améliorer les performances
du nébuliseur NL9®.

Amélioration des performances du nébuliseur NL9®

Amélioration du débit de nébulisation

Une premiere piéce permettant d’optimiser le débit de nébulisation et de diminuer les

differences de débit de nébulisation entre nébuliseurs a été congue. Sachant que la position



du déflecteur par rapport au gicleur de liquide jouait un réle majeur, nous avons solidarisé les
deux piéces et centré correctement le déflecteur par rapport au gicleur de liquide. Nous
avons ensuite fait varier différents parameétres de cette piéce afin d'améliorer le débit de
nébulisation : la distance entre le gicleur de liquide et le gicleur de gaz, la distance entre le
gicleur de liquide et le déflecteur, le diamétre du déflecteur. Nous avons alors congu une
piece augmentant le débit de nébulisation au diamétre aérodynamique médian en masse
souhaité de 4 ym. De plus, cette piece permet de diminuer de bruit de fonctionnement du

nébuliseur apportant ainsi un meilleur confort au patient.

Amélioration de la masse inhalable(Ml)

Pour améliorer le volume résiduel (volume de liquide restant dans le nébuliseur apres
nébulisation), la stratégie adoptée était de retarder le début du crachotement du nébuliseur
(fin de la nébulisation d’apres le projet de norme CENTC215WG) et de limiter la surface
mouillée dans le nébuliseur.

Une piéce apellée « jupe » (Figure 2) permet de diminuer la surface mouillée du nébuliseur
et favorise le recyclage rapide des aérosols. Le principe est le suivant : le liquide a nébuliser
passe a travers les dents de la « jupe » puis est transformé en aérosol. Aprés la seconde
geénération, les particules sont impactées sur la partie supérieure de la jupe. Puis lorsque
leur propre poids est supérieur a leur tension de surface, I'aérosol transformé en liquide
glisse le long des dents vers la base du gicleur de liquide.

Ces modifications (jupe et deflecteur solidaire du gicleur de liquide) ont donné lieu a la
création du nébuliseur NLT®.

Aérosol produit

Sélection des particules
par impaction

Air additionnel
{phase inspiratoire)

Défecteur

]

[ Heseosees
®e0egencs’

Recyclage
de 1 'aérosol ™

Cuve du /'1

nébuliseur

Air compresseur

Figure 2 : Principe de Ia jupe



Evaluation des performances du nébuliseur NL9T® avec une solution de Tobi™

6 nebuliseurs NLO® étaient testés selon le protocole de T. A. Standaert (1) et les résultats
étaient comparés a ceux obtenus par T. A. Standaert avec le nébuliseur de référence (1).
La Tobi™ etait nébulisée a I'air libre et la MI était déterminée par gravimétrie corrigée de la

concentration de Tobi™ en fin de nébulisation (dosage HPLC) selon I'équation suivante.
MI=C1(P2-P1)-C2(P3-P1)

C1: Concentration initiale de Tobi (300mg/5ml)
C2 : Concentration finale de Tobi (dosage HPLC)
P1 : Poids du nébuliseur vide

P2 : Poids du nébuliseur rempli de Tobi

P3 : Poids du nébuliseur en fin de nébulisation

La FR des particules (fraction de particules comprises entre 1 micrométre et 5 micrométres)
était déterminée par diffraction laser (Mastersizer X, Malvem, UK).
La MR etait le produit de la FR par la Ml

MR=FR x Ml

Nebuliseur Compresseur MR (mg) MMAD Temps de nébulisation %

(um) (min) Standard
Pari LC PulmoAide 71.4 493 14.8 100%
Plus
NLOT Abox+ 85.1 4.12 135 119%
Tableau 1
Conclusion ;

Avec la solution de Tobi™, les performances du nouveau nébuliseur NLOT® (MR=85.1
milligrammes) (Tabieau1) étaient supérieures de 19% a celles du nébuliseur Pari LC+®
(MR=71.4 milligrammes) (1).

Le nébuliseur NL9T® est donc adapté pour [a nébulisation de la Tobi™



1. T.A. Standaert et al. 2000. The choice of compressor effects the aerosol parameters and the
delivery of Tobramycin from a single model nebulizer. .J Aerosol. Med. 13. 147-153



DETERMINATION EXPERIMENTALE DE L'EFFICACITE PHYSIQUE
D'ECHANTILLONNAGE DE DEUX ECHANTILLONNEURS DE BIOAEROSOLS

J.F. Fabriés, R. Wrobel, P. Gérner

Institut National de Recherche et de Sécurité (INRS)
Laboratoire de Métrologie des Aérosols
Avenue de Bourgogne, BP 27, 54501 Vandoeuvre Cedex

TITLE

EXPERIMENTAL ASSESSMENT OF THE SAMPLING EFFICIENCY OF TWO
BIOAEROSOL SAMPLERS

KEYWORDS: Sampling efficiency/Bioaerosol/sampler
ABSTRACT

Two bioaerosol samplers: MAS-100 (Merck, Darmstadt, Germany) and M Air T (Mllllpore
USA) were studied with regard to their physical sampling efﬁmency in a wind tunnel using a
test aerosol made of glass microspheres and a particle-size analyser Aerosizer® (Ambherst
Process Instruments,Inc. Hadley, USA). Both instruments are multiple-hole smgle -stage
impactors. The collection efficiency of the multiple-hole grid was also measured. It is shown
that the grid is responsible for some retention of particles with an aerodynamic diameter
larger than about 8 pum. The measured cut-off dlameter for the impactor is 1.6 um for the
MAS-100 sampler at the measured ﬂowrate 97 L.min™" and 2.2 um for the M Air T sampler
whatever its flowrate (133 or 175 L.min™).

MOTS-CLEFS : Efficacité d'échantillonnage/Bioaérosol/échantillonneur
RESUME

L'efficacit¢ d'échantillonnage de deux appareils de prélévement de bioaérosols : MAS-100
(Merck, Darmstadt, Germary) et M Air T (Millipore, USA) a été mesurée dans un tunnel
acraulique avec un aérosol d'essai constitué¢ de particules sphériques de verre en utilisant un
analyseur Aerosizer® (Amherst Process Instruments,Inc. Hadley, USA). Les deux
biocollecteurs sont de type impacteur a un étage. On a pu mesurer également au cours de
I'étude I'efficacité de collecte de la grille multi-orifices qui constitue 4 la fois une des pieces
de I'impacteur et la t€te de prélévement. Il apparait que cette grille retient partiellement les
particules aspirées de l'air ambiant au-dessus d'un diamétre aérodynamique de l'ordre de 8
um. Le diametre de coupure de l'impacteur mesuré est 1,6 um pour l'appareil MAS-100 au
débit de 97 Lmin et 2,2 pm pour l'appareil M Air T quel que soit son débit. Ce demier
appareil utilise en effet séquentiellement deux valeurs : 133 et 175 Lmin™' au cours d'un cycle
d'échantillonnage.



INTRODUCTION

Les micro-organismes présents dans l'air sous forme de bioaérosols peuvent induire un
certain nombre d'effets nocifs pour les personnes exposées, et étre a la source de pathologies
non seulement infectieuses, mais aussi de type immuno-allergique ou toxinique. En milieu de
travail les réservoirs potentiels de micro-organismes sont nombreux. On peut rencontrer des
bioaérosols dans des procédés tels que par exemple ceux mis en ceuvre dans le traitement des
déchets urbains ou spécifiques (industriels, hospitaliers), le compostage, le traitement des
eaux usees ou des boues, ou encore dans la manutention de produits contaminés. L'évaluation
de la qualité microbiologique de l'air est une étape qui peut s'avérer nécessaire dans une
démarche d'évaluation des risques. Elle met en ceuvre des techniques d'échantillonnage
specifiques, dont une grande famille utilise le dépdt des bioaérosols sur un support gélosé par
impaction inertielle. La mise en culture dans des conditions maitrisées (type de gélose,
temperature et durée d'incubation) permet ensuite le dénombrement de colonies de micro-
organismes a partir duquel on calcule la concentration dans l'air. L'identification des micro-
organismes est également possible a partir des colonies obtenues.

Cette €tude porte sur I'évaluation de l'efficacité physique d'échantillonnage de deux
appareils de type impacteur mono-étage [1], qui constitue une catégorie d'appareils
actuellement trés utilisée notamment pour des ambiances faiblement contaminées. Cette
propriété conditionne le recueil des particules de l'air supportant les micro-organismes et
influe sur les résultats de mesurage. La méthode expérimentale choisie est détaillée dans le
chapitre suivant, et elle sera appliquée a l'avenir a d'autres types d'échantillonneurs.

MATERIEL ET METHODE

Les deux appareils étudiés sont le modele MAS-100 (Merck, Darmstadt, Allemagne) et le
modele M Air T (Millipore, USA) (Figures 1 et 2). Chaque appareil comporte une grille
perforée d'un grand nombre d'orifices : 400 orifices de diamétre 0,7 mm répartis radialement
dans le cas du MAS-100 ; 2 séries distinctes d'orifices répartis de maniére plus complexe sur
une grille légerement sphérique dans le cas du M Air T, avec 859 orifices de diamétre 0,5 mm
et 108 orifices de diamétre 0,6 mm. L'air est aspiré par un petit ventilateur & travers les
orifices de la grille ou les particules sont accélérées et précipitées par impaction sur la surface
de la gélose, qui est contenue dans une boite cylindrique positionnée en dessous de la grille
(Figure 3).
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Figure 1 : Echantillonneur MAS-100 Figure 2 : Echantillonneur  Figure 3 : Schéma de principe
(Merck) MAIrT d'un bioimpacteur mono-
(Millipore) étage



L'appareil M Air T présente la particularité de fonctionner séquentiellement avec deux valeurs
du débit : 133 et 175 Lmin". Nous avons étudié les propriétés de I'appareil pour ces deux
valeurs.

L'étude expérimentale a été conduite dans un tunnel aéraulique avec une faible vitesse de
déplacement horizontal d'air, de l'ordre de 15 cm.s™ [2]. Un aérosol constitué de particules
sphériques de verre (Potters-Ballotini 3000, Barnsley, UK) a été généré dans la zone de
mesure. La concentration était de l'ordre de 7 mgm™. Pour chaque appareil quatre
configurations différentes ont été étudiées, correspondant chacune au mesurage d'un aérosol
bien défini : aérosol ambiant ou aérosol récupéré a la sortie d'un élément de la téte
d'échantillonnage . Ces aérosols étaient introduits a l'extrémité supérieure d'un tube vertical de
diamétre 4,2 cm relié & un analyseur a temps de vol Aerosizer® (Amherst Process Instruments,
Inc., Hadley MA, USA) (Figure 4). Celui-ci, dont le principe consiste a mesurer le temps de
passage des particules de I'aérosol a la sortie d'une buse sonique grice a deux faisceaux laser
paralléles, permet de mesurer au cours d'une séquence la concentration en particules suivant
différentes tranches granulométriques adjacentes. Une buse de diamétre 1500 um a été
utilisée pour ces expériences. Les informations de taille de particules étaient converties en
valeurs de diamétre aérodynamique aprés correction de densité des particules. En raison des
débits relativement élevés des bioimpacteurs (100 a 175 l.min™" environ) il était nécessaire de
réaliser dans le tube vertical un préiévement isocinétique afin d'accorder le débit d'aérosol
mesuré et le débit de fonctiormement de I'analyseur (20,3 l.min™). Le débit principal dans le
tube vertical était assuré par une turbine régulée en vitesse, le débit étant mesuré par un
systeme venturi. Un débit d'air filtré d'appoint était envoyé sur l'analyseur afin de diluer
l'aérosol échantillonné.

Zone de Variateur de
prélévement vitesse
Débitmetre

u Venturi-
tuyére

Débitmétre

massique ‘

régulateur ] [

Air comprimé filtré

\ Turbine
Aerosizer
[~

Figure 4 : Schéma du montage en vue du m. surage des propriétés d'échantillonnage des bioin pacteurs

Les quatre configurations étudiées sont les suivantes (Figure 5) :

Configuration A : extrémité supérieure du tube ouverte librement, mesurage de l'aérosol
ambiant a l'altitude 1 dans le tunnel.




Configuration A' : extrémité coiffée par une piéce conique pouvant supporter la grille de
I'impacteur, mesurage de l'aérosol ambiant a 'altitude 2 > altitude 1.

Configuration B' : extrémité coiffée de la grille de I'impacteur ; 1'aérosol mesuré est I'aérosol
ayant traversé la grille. Le support conique permet de limiter fortement le dépét de I'aérosol &
la sortie de la grille.

Configuration C : extrémité coiffée de la téte compléte de prélévement comprenant la grille et

le support de gélose ; I'aérosol mesuré est l'aérosol ayant traversé la grille qui n'a pas été
retenu par l'impacteur.

Alt. 2>Alt. 2
Alt. 1
A A

Alt. 2

C

Figure 5 : Configurations d'échantillonnage A, A', B' et C en vue de déterminer les propriétés des appareils
étudiés

Il faut noter que deux échantillonnages de 1'aérosol ambiant sont prévus (configurations A et
A") a deux altitudes différentes dans la zone de mesure, en raison de la stratification verticale
de la concentration et de la granulométrie de l'aérosol due a la faible vitesse d'écoulement
horizontal. Dans les deux cas on peut montrer que l'efficacité de captage de l'aérosol par
l'orifice supérieur (du tube vertical ou de la piéce conique) est proche de l'unité pour les
diametres aérodynamiques des particules D, inférieurs a 30 pm. La propriété physique la plus
intéressante vis & vis de I'échantillonnage d'un aérosol est l'efficacité d'échantillonnage Ej,
définie pour chaque valeur de D, comme étant le rapport de la concentration en particules
collectées sur le substrat terminal (ici la gélose) Ags a la concentration correspondante de
I'aérosol ambiant A au niveau de la position "normale" de l'appareil (altitude 1):

Agél
E, = " (M

L'efticacité de passage des particules a travers la grille E,, peut étre mesurée a l'aide du
montage utilisant la piéce conique :
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ou A’ designe la concentration ambiante au niveau de l'orifice supérieur du cone (altitude 2) et
B' la concentration de I'aérosol a la sortie de la configuration B'. En fait les particules de
I'aérosol peuvent étre aspirées a travers les orifices, ou étre déposées sur les bords des orifices
par effet d'inertie, ou bien encore ne pas étre captées en raison de I'écoulement d'air extérieur
ou des effets de sédimentation et échapper au processus d'échantillonnage. Dans le cas de nos
expériences dans l'air calme menées avec la grille en position horizontale il est légitime de
négliger les pertes de particules qui échapperaient & l'effet d'aspiration soit par effet d'inertie
soit en raison de la sédimentation, et de considérer que les particules ambiantes sont soit
aspirées a travers les orifices, soit déposées a la surface de la grille. Dans ce qui suit on
désignera par E; le complément a l'unité de E,; pour désigner l'efficacité de dépot des
particules sur la grille.

Le rapport de la concentration collectée sur la gélose & la concentration ambiante peut étre
calculé & partir de bilans matiére. On en déduit une nouvelle expression de l'efficacité
d'échantillonnage qui ne fait intervenir que les grandeurs mesurées :

BBy ¢ ©)

Pour chaque configuration étudiée A, A', B' et C deux séries de deux mesurages successifs
(séquences de 1 minute) ont été réalisées, le méme support de gélose n'étant utilisé que pour
une seule série en raison du creusement de la gélose au regard de chaque orifice facilité par
l'effet de jet du aux vitesses élevées. Par ailleurs trois expériences indépendantes ont été
répétees pour le méme échantillonneur.

RESULTATS ET DISCUSSION

Les Figures 6 et 7 montrent par exemple les résultats correspondant a l'efficacité de collecte
de la grille E; et & l'efficacité d'échantillonnage E; respectivement dans le cas de I'appareil
MAS-100 dont le débit a été mesuré 2 97 L.min™'. Ces résultats sont des valeurs moyennes
pour l'ensemble des 3 expériences, représentées avec un intervalle de confiance au niveau
95 % calculé a partir des erreurs sur les quantités mesurées en utilisant les regles de
propagation des erreurs expérimentales. On peut constater que la grille, qui comporte les
orifices de l'impacteur, retient de maniére significative les particules au-dessus de 8 um en
diametre aérodynamique, avec une efficacité proche de 60 % vers 20 um. Chaque orifice se
présente en effet individuellement comme un orifice de captage a bord épais avec dans le cas
géneral un écoulement d'air divergent en surface combiné & un écoulement convergent pres de
l'axe, et la collecte des particules par ce bord augmente avec leur inertie [3]. La vitesse
moyenne de l'air & travers les orifices est de 10,8 m.s pour le MAS-100, environ 11 m.s”
pour le M Air T & 133 Lmin™ pour l'ensemble des orifices et 14,5 m.s™ 4 175 L.min™. On peut
représenter au moins qualitativement le phénoméne a I'aide du modele d'efficacité d'aspiration
(ou captage) qui a été développé par Vincent [4] pour les échantillonneurs réels. Cette
efficacit¢ de grille a une incidence sur la partie droite des points représentant l'efficacité
d'échantillonnage dans la Figure 7, ol elle est responsable de la décroissance de ce paramétre.
Dans la méme figure ou E, présente un maximum, la partie gauche des points est trés proche
de l'efficacité d'impaction puisque dans ce domaine de diamétre des particules I'efficacité de
dépdt sur la grille est faible. Le diamétre de coupure Ds, est voisin de celui qui peut étre
déduit de la théorie des impacteurs inertiels [5], soit Dsp = 1,63 pm.
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Figure 6 : Efficacité moyenne de collecte de la grille (N = 3 exp.) pour I'appareil MAS-100.
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Figure 7 : Efficacité moyenne d'échantillonnage (N = 3 exp.) pour l'appareil MAS-100

Des résultats semblables ont été obtenus pour l'appareil M Air T. Ils sont globalement peu
dépendants du débit en raison de la géométrie trés particuliére de la grille et des orifices,
comme on peut le voir dans la Figure 8 qui regroupe l'ensemble des résultats sans les écarts-
types par souci de lisibilité.
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Figure 8 : Valeurs mesurées de I'efficacité d'échantillonnage Es des bioimpacteurs MAS-100 et M Air T
CONCLUSION

L'efficacité d'échantillonnage des appareils de type bioimpacteurs mono-étage présente un
maximum dans le domaine des particules micrométriques. Elle est relativement faible vers les
diameétres aérodynamiques de l'ordre de 1 um en raison de la limite inférieure de collecte due
au systeme d'impaction constitué des orifices de la grille et de la surface de la gélose. Au-dela
de 8 pm environ la limitation est due au phénoméne de dépét des particules par effet d'inertie
sur les bords des orifices de la grille. Dans le domaine micronique le diamétre de coupure
mesuré¢ est 1,6 pum pour l'appareil MAS-100 et 2,2 pm pour l'appareil M Air T
indépendamment du débit. Ces résultats montrent qu'il n'est donc pas possible
d'échantillonner avec ces dispositifs la totalité des micro-organismes en suspension dans l'air,
qui sont habituellement portés par des particules non biologiques.
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RADON ET THERMALISME

R. Ameon
Institut de Protection et de Sureté Nucléaire

DPRE/SERGD/LEIRPA, BP 6, 92265 Fontenay-aux-Roses cedex, France

Depuis ses origines, '"homme est exposé a des rayonnements ionisants, issus de diverses sources
naturelles. Le radon, gaz naturel radioactif, intervient pour une part importante de cette exposition. La
directive 96/29/Euratom a identifié le thermalisme comme étant une activité professionnelle pendant
laguelle les travailleurs sont exposés a des sources naturelles de rayonnement tels que les produits
de filiation du radon ou du thoron (cas du naturel renforcé). Des évaluations dosimétriques
etrangeres réalisées sur les différentes catégories de personnels des stations thermales ainsi que sur
les curistes montrent que {'exposition des travailleurs peut atteindre plusieurs dizaines de millisievert
par an. Les rares études francaises traitant de ce sujet montrent des niveaux d’exposition similaires.
Afin d'anticiper la transposition de cette directive dans la légisiation frangaise, la nouvelle circulaire
de la Direction Générale de la Santé’, définissant la politique de gestion du risque lié au radon dans
les établissements recevant du public, incite les établissements thermaux a réaliser des mesures de
I'activité volumique de radon. Cette étude bibliographique qui s'inscrit dans le cadre de I'évolution des
recommandations en termes de radioprotection permet de réaliser la synthese des données
disponibles dans la littérature.

Thermalisme

La crénotherapie, appelée par tradition le thermalisme, est une pratique médicale qui propose des
soins baseés sur I'utilisation de I'eau thermale, des vapeurs, des boues et des gaz thermaux comme le
gaz carbonique mais également le radon. En France, au début du siecle il n'était pas rare de voir
afficher sur les publicités des établissements thermaux, le caractére radioactif des eaux minérales.
Officiellement, le nombre de stations possédant des sources thermales radioactives n'est pas connu
et aucune ne fait état de la pratique d'une thérapie radon. En revanche, dans d'autres pays d'Europe,
non seulement l'utilisation du radon comme agent principal thérapeutique perdure mais il est
clairement plébiscité. La thérapie radon est pratiquée de maniere spécifique et officielle dans un
grand nombre d'établissements thermaux, comme Jachymov en république tcheque, ou Bad Steben,
Bad Mdnster am Stein, Bad Kreuznach, Sibyllenbad et Bad Brambach en Allemagne, ou bien encore
Misasa, la 'Radium Spa’ du Japon (Morinaga et al., 1984). Des thérapies inhalatoires ou cutanées sont
pratiquées dans de nombreuses grottes thermales ou galeries souterraines, qui possédent des
atmospheéres fortement chargées en radon. L'ancienne union soviétique est vraisemblablement le
pays ou la "thérapie alpha", terme officiel de la thérapie radon, a été la plus étudiée et ia plus
appliquee (un million de ‘cures radon’ par an dans les années 70) (Tauchert, 1972) (Sansoni, 1994).
Tous ces établissements spécialisés dans la thérapie radon, sont contrélés par les autorités des pays
concernés car la reconnaissance officielle d'une source thermale, comme source radon impose une
conceniration minimale en radionucléide dans cette eau (‘3,7 Ba. kg""de radium 226 et 370 Bq. kg de
radon 222’ en Autriche (Steinhausler, 1988) ; 185 Bq.I" de radon dans I'eau en union soviétique ; 670
Bq.I'" de radon dans l'eau et 37 000 Bg.m’ * dans Iair en Allemagne (Schmitz et Frtsche, 1993)). Le
développement important de la thérapie radon dans certains pays eurasiens, est notamment di au
grand nombre de pathologies traitées par I'utilisation du radon, sous différentes formes, dont les
principales sont les maladies rhumatismales et les pathologies respiratoires (Soto et Gémez, 1998).

Eau minérale et radioactivité

Les eaux minérales peuvent étre d'origine météorique (infiltration d’eaux de pluie dans les terrains
perméables), juvénile (Il'eau provient de l'écorce terrestre) ou fossile (cas des eaux liées aux
gisements de sel et de pétrole). La radioactivité des eaux minérales est en relation directe avec la
nature geologique des roches traversées par ces eaux tout au long de leur périple jusqu'a la surface.
Les sources les plus radioactives émergent généralement des terrains anciens (Remy et Lemaitre,
1990). Cependant, les eaux profondes ne sont pas les seules, les eaux superficielles ayant pour
réservoir des roches anciennes affleurantes peuvent aussi présenter une radioactivité importante.
Cette radioactivité est une conséquence de la présence d'éléments radioactifs dissous des familles
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de l'uranium, du thorium et de l'actinium existant dans la croudte terrestre. Les teneurs en radium 226
dans les eaux minérales varient de quelques millibecquerels a quelques becquerels par litre d'eau.
L'uranium naturel est présent a hauteur du microgramme par litre d'eau. La teneur en thorium est
généralement inférieure a 10pg.I"" du fait de la faible solubilité de cet élément dans les conditions
géochimiques habituelles des gisements d'eau. Comparée a certaines eaux d'Europe centrale, la
majorité des eaux frangaises est peu radioactive.

Le radon dans les stations thermales

Certaines régions, dans lesquelles se trouve un grand nombre de sources thermales riches en radon
(Bad Gastein, Misasa) sont identifie¢es comme “zones a haut niveau de radioactivité naturelle” (High
Levels of Natural Radiation Areas), car la présence de ces sources engendre une augmentation de la
radioactivite atmosphérique.

3.1 Leradon dans I'eau thermale

Les concentrations de radon dans I'eau thermale sont trés variables et comprises entre quelques
centaines et plusieurs dizaines de milliers de becquerels par litre (cf. tableau1). Les teneurs les plus
glevées sont généralement rencontrées dans les pays ou les eaux sont issues d'anciennes mines
d'uranium (Sansoni, 1994). Le radon est d'autant plus soluble que la température de l'eau est basse,
les eaux thermales contiennent donc moins de radon que les eaux froides provenant de formations
géologiques comparables.

[7 Radon 222 dans
g Pays Localité Source 'eau (Bg.I™) Reéférence
Bagnéres-de-Luchon Lepape 1 1369 (Grandpierre et al., 15€2)
France Evayx-les-bains Cesar 269 (Améon et al . 20C0)
St-Amand-les-Eaux Vauban 14C6 (Fontan et al., 1380}
| Bad Minster Maximilianqueile 250 (Sansconi, 1994}
Allemagne Bad Steben Tempelquelle 2190
(Sansoni, 1997)
Bad Brambach Obere Grenzguelle 3737
Autriche Bad Hofgasteln Elisabethguelle 1850 (Deetjen. 1997) !
Italie . Abano Ermitage 481 (Biancotto et al. 1991) '
URSS / Oural Uwildy 66 600 (Tauchert, 1972)
EL Républigue tcheque Jachymov Step spring 68 000 (Spoumny, 1980)

Tableau 1 : exemples d'activité volumique de radon dans les eaux de sources thermales

Un désequilibre entre la teneur en radium 226 et celle en radon 222 est généralement constaté. Ii est
du principalement a une différence de solubilité, provoquant ainsi un excés de radon pouvant étre de
I'ordre de 10* (Bad Gastein, Bagneéres-de-Luchon, etc.). 5

3 .
Le transfert de I'eau thermale des griffons aux différents postes d'utlisation dans une station peut
provoquer par dégazage une diminution de la teneur en radon initiale. Le stockage plus ou moins
prolongé de I'eau thermale dans des réservoirs favorise nettement ce phénoméne. Une perte
d'activité en radon d'environ 80 % est constatée entre I'émergence et les bains (Fontan et al.,
1980)(Améon et al., 2000). Pour limiter ce dégazage et ainsi conserver une teneur en radon la plus
élevée possible, certains postes de soins sont alimentées directement par I'eau issue des griffons
(buvettes, etuve, etc.).

3.2 Leradon dans les gaz thermaux

Au griffon les gaz thermaux se dégagent spontanément des sources minérales en proportion parfois
trés importante par rapport & 'eau. Dans les provinces carbo-gazeuses, il peut se dégager jusqu'a
quatre fois plus de gaz que de liquide & 'émergence et ceci avec des débits assez considérables
(150 mh' a Royat). Associés a ces gaz thermaux, on peut trouver du radon ainsi gue du thoron a
des teneurs de 'ordre de la dizaine de milliers de becquerels par métre cube (Degranges et al., 1978).




3.3

Le radon dans I'atmosphére intérieure des stations thermales

L'activite volumique de radon dans I'atmosphere intérieure des stations thermales est tributaire de
deux facteurs, 'alimentation en eau thermale et donc en radon et la ventilation des différents locaux.
Elle est généralement plus faible dans les établissements récents dotés de ventilation mecanique.

! Locaux zzti:;fjéono(lsgﬁgg)e , Remargues ‘ Station thermale Reférence
1 Galeries techniques I > 100 000 1 Schmitz et Frische, 19283 ;
! Hails des bains ‘ 4300-7000 [ jour = nuit Rudas zerbin, 1996
22 000 ! Bagnéres-de-Luchon Grandpierre et al., 1862
Aérobains 1135%0 :322 :z:g:zgg‘: Evaux-les-Bains Ameéon et al., 2000 -
5‘8%0 penzgft ?ecsmssoins Radenci Kobal et Renier, 1987
Galeries thermales 166 000 Bad Gastein Uzunov et al., 1981
2 700 Misasa Morinaga et al., 1984
Grattes thermales 20 000 valeur estivale Hospital Szerbin. 1996
14 000 valeur estivale Bagnéres-de-Luchon Grandpierre et al., 1962
Etuves 7 500 Evaux-les-Bains Ameéon et al., 2000
Salies d'inhalation 103 000 dandsyifhsar"gzziues Las Caldas Soto et al., 1995
128 000 Bad Minster Sansoni, 1998

Tableau 2 : exemples de concentration de radon dans I'air intérieur des stations thermales

Les atmosphéres les plus riches en radon se trouvent dans les galeries techniques qui situéss
souvent au sous-sol des établissements thermaux sont des endroits mal ventilés et dans les salles
liees a I'hydrothérapie du fait du dégazage important du radon dissous dans I'eau pendant les soins
(cf. tableau?). Ce dégazage est accéléré par linsufflation d'air comprime dans les baignoires (cas
des aérobains). L'activite volumique de radon mesurée dans ces salles varient au cours de la journée
en fonction de I'utilisation de I'eau thermale (renouvellement continuel de I'eau des bains) et de la
ventilation des locaux (cf.figure 1). Les galeries et les grottes thermales sont des sites naturels qui
possedent des atmosphéres chaudes, humides et fortement chargées en radon utilisées dans le
traitement de pathologies rhumatismales (cf. tableau2). Certaines grottes non isolées de l'extérieur
montrent des variations saisonniéres de la teneur en radon avec des valeurs fortes en été et plus
faibles en hiver du fait de contraste thermique entre lintérieur et l'extérieur de la grotte. Dans les
stations thermales, I'étuve, piéce non ventilée, permet de recomposer une ambiance typique de ces
galeries thermales ou la concentration en radon est fonction de la teneur en radon de l'eau minérale
issue des griffons. Dans les salles d'inhalation, le curiste respire par un masque un melange d'air, de
radon et parfois d'aérosols de tailles diverses.
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Figure 1 : exemple de variation de la concentration de radon dans une station thermale (Lettner et al., 1996)
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Les hotels thermaux sont souvent alimentés par l'eau thermale de la station, l'utilisation des
baignoires dans les chambres, contribue donc a enrichir ambiance en gaz radon. L'assimilation des
hétels a I'habitat classique permet d'estimer que 10 Bq.I' de radon 222 dans f'eau contribuent 3
générer 1 Bq.m™ de radon dans lair intérieur (Nazaroff et al., 1987).

3.4 Descendants a vie courte du radon dans l'air des établissements thermaux

Il est désormais établi que la principale cause d'exposition n’est pas due au gaz radon mais & ses
descendants a vie courte, atomes solides radioactifs qui une fois inhalés se déposent dans les voies
respiratoires et délivrent leur energie alpha aux tissus. Bien que la quantification de ces dérivés du
radon soit une phase importante dans le processus de I'évaluation des doses regues, peu de travaux
sur la mesure des descendants dans les établissements thermaux sont disponibles dans Ia littérature
car la mise en ceuvre des techniques de mesure classiques des descendants du radon (prélévement
d'aérosols sur filtre) est difficile dans les atmosphéres thermales trés humides.

Tout comme pour le radon gaz, les variations journaliéres de la concentration des descendants dans
I'atmosphere d'une station thermale sont importantes et sont dépendantes de I'activité thermale qui
provoque un enrichissement en descendants et de Ia ventilation des locaux (cf. figure 2).
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Figure 2 : évolution temporelle de la concentration des descendants 3 vie courte du radon dans deux
stations thermales allemandes (Schmitz et Fritsche, 1993)

Le facteur d'équilibre, F, qui traduit le deséquilibre radioactif entre le radon gaz et ses descendants &
vie courte varie fortement selon le type d'activité thermale pratiquée dans les salles concernées (cf.
tableau3d). Il semble étre plus éleve dans les galeries thermales que dans les salles d'hydrothérapie
dans lesquelles la ventilation mecanique élimine les descendants. Une évolution saisonniére du
facteur d'équilibre corrélee avec la variation saisonniere de la concentration de radon dans les grottes
a ete mise en évidence avec des valeurs plus élevees I'été que I'hiver (Vaupotic et al., 2001). F tend a
diminuer lorsque le taux d'humidité relative augmente (Reich'é/t‘l_, 1996) et il alteint parfois son
maximum lorsque la teneur en radon est Ia plus faible, la concentration en descendants montrant une
evolution inverse de celle du radon gaz (Lettneret al., 1996).

Station thermale Lieu de mesure Facteur d'équilibre Référence
Bad Gastein Galerie Thermale 086
. Lettneretal, 1996
(Autriche) Salles hydrothérapie 021 <F<045
Bad Manster Cloche inhalation 0,001 i
Sansoni, 1998
(Allemagne) Salles hydrothérapie 0,33
: Grottes natureiles et tunnel ,
Hongrie artificiel 0,5 Szerbin, 1996
Postojna 0,42 <F<0.69 en hiver .
. i 1
(Slovénie) Grotte natureile 0.33 < F < 0.86 en ate Vaupotic et al., 200
sres.de. Galerie '‘Bordeu’ ~1
LE:E;:EE?;E Grandpierre et al., 1962
e) Poste de humage 03 |

Tableau 3 : exemple de valeurs de facteur d’équilibre mesurées dans différentes stations thermales
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Le facteur d'equilibre mesuré dans les cloches & inhalation de Bad Munster est treés faible car la
filtration des descendants est realisée en amont du systeme. Cette filtration n'est pas toujours
réalisée (en ltalie et en Autriche) mais de par les dépéts des aérosols dans les canalisations des
postes d'inhalation ou de humage, F est généralement inférieur a 0.5. Soto et Gémez. (1899) ont montré
un facteur d'équilibre variable selon le descendant pris en compte (0.8 pour le 2®pg et entre 0.2 et
0.6 pour les autres).

Aspect dosimétrique

La dose est surtout due a I'inhalation des descendants & vie courte du radon et non pas a l'ingestion
d'eau radioactive. Les variations temporelles des teneurs en radon et en descendants montrent la
necessite d'utiliser des dosimétres individuels pour une estimation plus précise de la dose regue 3
chaque poste de travail au lieu des mesures intégrées, qui sous-estiment de 20 & 50% la teneur en
radon dans l'air pendant la période d'application des soins d'une station thermale (Améon et al., 2000).
Il'est montré que le personnel des établissements thermaux (médecins, masseur, agents thermaux,
techniciens de surface, etc.) peut étre exposés trés significativement a quelques dizaines de
millisievert par an (cf. tableau4).

Etablissement thermal Lieux Catégorie de personnels Dose efficace Référence
d’exposition (mSv.an™)
Intendants aux bains, I
Bad Gastein (avant 1880) docteurs et travailleurs 30-55 Steinhausler, 1988
(Autriche)
Galerie thermale ] Docteurs 7-132
! Uzunov et al., 1981
Momin Prohod (Bulgarie) Bains thermaux intendants 25 - 65
Ischia (ltalie) ) Intendants aux bains, 1-120 Steinhdusler, 1988
Station thermale docteurs et travailleurs
Las Caldas de Besaya Inhalation f Curiste 4 ‘ Soto et Gémez. 1998
. 1.5 .
Hospital Cave Inhalation ! curiste l Szerbin. 1996

Tableau 4 : exemple de valeurs de dose efficace calculées pour le personnel et les curistes de différentes
stations thermales

Les doses élevées ne sont pas 'apanage des stations thermales qui présentent des eaux riches en
radon, la ventilation étant également un facteur important (Soto et Gémez, 1999). Au niveau de
l'évaluation des doses recues par les patients lors de leur cure, plusieurs paramétres sont & prendre
en compte comme la présence ou non de descendants a vie courte du radon lors des traitements par
inhalation, la durée des traitements et le temps de présence a chague poste thérapeutique.
Genéralement, les cures sont de lordre de trois semaines (durée nécessaire a lefficacité
therapeutique des cures en France) limitant ainsi le temps d’exposition (cf. tableaud).

Conclusion 2
Ao

Cette étude bibliographique montre que lactivité volumique de radon mesurée dans les eaux
thermales peuvent atteindre plusieurs milliers de becquerels par litre. L'utilisation de I'eau thermale
en crénothérapie engendre par dégazage de trés fortes concentrations de radon dans l'atmosphere
intérieure des salles de soins des établissements thermaux. Dans des conditions de ventilation
defavorables voire inexistantes, il n'est pas rare de mesurer des teneurs en radon de l'ordre de
plusieurs milliers de becquerels par métre cube d'air. Ces fortes valeurs de concentration de radon,
accompagné ou non de ses descendants a vie courte, peuvent conduire, selon des études
étrangéres, a une exposition des travailleurs de l'ordre de la dizaine 2 quelques dizaines de
milisievert par an. L'exposition des curistes au radon est généralement inférieure @ 2 mSv.an™ mais
peut parfois s'avérer non négligeable du point de vue de la radioprotection. Les rares études
francaises traitant de ce sujet montrent des niveaux d'expositions des travailleurs au radon du méme
ordre de grandeur que ceux obtenus a I'étranger, démontrant ainsi la nécessité d'étudier plus avant
la situation des établissements thermaux au regard du radon.
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ETUDE DE LA BIOADHESION D’UN AEROSOL
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RESUME

L’objectif de ce travail est d’étudier la bioadhésion d’Aspergillus niger sur 3 surfaces inertes aux
propriétés physico-chimiques différentes.

Cette recherche a nécessité 1'élaboration d’un montage expérimental destiné a simuler la
contamination de supports par un aérosol fongique. La caractérisation de cet outil selon différents
facteurs physiques et biologique a été réalisée.

Les premiers essais d’adhésion ont ét¢ effectués avec des spores d’Aspergillus niger et ont permis de
mettre en €vidence une adhésion préférentielle de ces bioaérosols sur le support le plus hydrophobe
(PTFE).

Mots-clé : Bioadhésion, aérosol, Aspergillus niger, PTFE, PVC, Verre.
I. INTRODUCTION

Omniprésents dans notre environnement, les micro-organismes (virus, bactéries, champignons...)
peuvent avoir un role non négligeable sur la santé des occupants [Gravesen, 1979 ; Flannigan &
Miller, 1994 ; Nolard, 1997 ; Yang & Johanning, 1997 ].

Dans les environnements intérieurs, les matériaux de construction et de décoration sont des supports
potentiels pour la croissance des micromycétes [Denizel ef al., 1974 ; Hunter et al., 1988]. La
colonisation de ces substrats se produit si les moisissures franchissent deux étapes : la fixation au
support (bioadhésion) puis la survie selon les facteurs biotiques et abiotiques du milieu.

Le Centre Scientifique et Technique du Bitiment a engagé dans ce contexte une large réflexion sur les
aspects « moisissures et habitat », dont une étude sur le rdle potentiel des matériaux de construction
comme support et réservoir de prolifération fongique. La démarche adoptée repose en partie sur la
contamination aérienne des produits de construction par un aérosol controlé de moisissures et par
l'étude des différentes composantes et interactions du systéme moisissures / matériaux /
environnement.

II. MATERIELS ET METHODES

A. Souches fongiques

Dans le cadre de cette étude des souches d’Aspergillus niger (IHEM 03077), de Cladosporium
sphaerospermum (IHEM 03169) et de Penicillium brevicompactum (IHEM 04891) (IHEM : Institut
de Santé Publique de Bruxelles — Section Mycologie) ont été utilisées. Ces moisissures sont reconnues
responsables de problémes de santé et fréquemment isolées dans les environnements intérieurs,
notamment dans les poussiéres (Mallea, 1974 ; Beguin & Nolard, 1996).

Les souches sont conservées dans de I’eau distillée 2 4°C. Avant essais, les souches sont mises en
culture sur un milieu Avoine (CELNAT)-Agar (DIFCO), incubées & I’obscurité pendant 7 jours

(25°C). Le degré d’hydrophobicité de ces souches a été évalué par la méthode des angles de contact
entre la surface des cultures fongiques et I’eau. Les valeurs des angles mesurés sont reportées dans le
Tableau 1. Ces angles €tant supéricur a 90°, les trois espéces fongiques peuvent étre considérées
hvdrophobes.
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Souches Moyenne des angles (°)
Aspergillus niger 1325
Cladosporium sphaerospermum 139+ 13
Penicillium brevicompactum 137+ 4

Tableau 1: Mcsure des angles de contact avec I'eau des 3 souches fongiques (Moularat, 2001)

B. Matériaux
Trois supports ont été utilisés pour I’étude de I’adhésion des spores sur les surfaces :

O polytétrafluoroéthyléne (PTFE) (Goodfellow),

O polychlorure de vinyle (PVC) (Goodfellow),

O et verre (lame de microscopie Menzel Superfrost Objekttriger).
Les éprouvettes d’cssai sont des carrés de 1,5 cm de c6té, nettoyées a I’éthanol puis fixées sur des lames en
verre.
Les surfaces sont lisses de maniére a s’affranchir de l'effet potentiel de leur topographic sur
I’adhésion.

Moyenne des angles | - .~ AG hydratation

“+' (en degrés) |

-134.9 £ 4.0

279+ 1,5
799 %15 -99.8 £ 4.0
1120+29 -47.8 £4.0

Tableau 2: Mesure dcs angles de contact avec I’eau (Moularat, 2001)

Les valeurs du Tableau 2 permettent d’ordonner les matériaux sclon leur degré
d’hydrophobicité. Le support le plus hydrophobe est le PTFE, suivi du PVC, et enfin le verre
considéré comme hvdrophile, le caractére hydrophile d’une surface cn verre cst admuis si |AGhyd| >
113 mJ/m?.

D. Montage expérimental
1. Descriptif

Ce montage est compos¢ de deux parties :
0O une chaine de production de I’aérosol fongique constitué¢ d’un générateur rotatif et d’un
systeme de dilution/désagrégation spécifiquement développé pour cette ¢tude (Boissier et al.,
2000).
O un bloc d’aérobiocontamination.

La concentration de 1'aérosol biologique est évaluée a l'aide d’un compteur aérodynamique de
particules (APS 3320-1TS). Cet appareil préléve au niveau d’une sphére d homogénéisation. '
Les surfaces a contaminer sont placées dans un impacteur (Andersen a 1 étage).

Figure 1: Photographie du montage d'aérocontamination



2. Procédures d’aérocontamination

Deux procédures d’aérobiocontamination sont utilisées : la génération en continu ou la contamination
séquencée. Le premier mode utilise un aérosol biologique stable et permet d’obtenir une concentration
¢levée de particules sur le support. L’aérobiocontamination séquencée, basée sur la décroissance de la
concentration au cours du temps aprés arrét du générateur, est utilisée pour obtenir une quantité faible
et précise de spores sur le support.

3. Evaluation de I’adhésion

L’évaluation de I’adhésion des conidies sur les matériaux est réalisée par observation directe et
comptage des conidies adhérées au support. Elle utilise un systéme informatique d’analyse d’images
(Colonia - Microvision) couplé 4 un microscopique a fond clair (Zeiss ; objectif X 40). Le comptage
est semi-automatique apres étalonnage du systéme.

III. RESULTATS ET DISCUSSION

A. Caractérisation de I’outil expérimental
1. Distribution granulométrique de I’aérosol biologique produit

Des essais ont €té réalisés avec une culture pure d’Aspergillus niger de 7 jours pour évaluer la
distribution granulométrique de 1’aérosol produit & I'aide du montage expérimental. Cette distribution
est évaluée a I'aide du compteur aérodynamique. Le profil granulométrique obtenu est présenté sur la
Figure 2.

La plage granulométrique de I’aérosol généré se situe entre 2.7 et 6 um. Le générateur d’aérosol rotatif
produit un bioa€rosol non aggloméré, de diamétre aérodynamique égal a 3.3 1um.

Figure 2 : Profil granulométrique de I’aérosol d’Aspergillus niger et photographie de conidies d’Aspergillus
niger réalisées au microscope optique (x40)

Espéces fongiques dee (um) o,

Aspergillus niger 3.31 1.35
Cladosporium sphaerospermum 2.54 1.30
Penicillium brevicompactum 2.20 1.25

Tableau 3 : Diametre aérodynamique et écart type géométrique des spores fongiques aérosolisées

L’aérosol généré est quasi-monodispersé pour les trois souches. Le diameétre a¢rodynamique de
Penicillium brevicompactum est en accord avec celui publié par Reponen et al.. 1996,

2. Effet de I’dge de la culture

L’impact de la durée d’incubation des moisissures sur leur propension a étre aérosolisées a été évalué.
Des cultures d’Aspergillus niger de 5, 7, 14, 21 et 28 jours sont successivement utilisées. La
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concentration du bioaérosol produit est mesurée pour chaque culture. Nous avons représenté dans la
Figure 3 les différents profils de dispersion obtenus.
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Figure 3: Cindtique de dispersion des spores d’Aspergillus niger selon 1’age de la cuiture

Entre 5 et 15 minutes de génération, deux niveaux dec concentration sont mis cn évidence : la
concentration moyenne de 1’aérosol produit a partir des cultures agées (14, 21 et 28 jours) est 10 fois
plus importante que pour les cultures jeunes (5 et 7 jours). Les structures mycéliennes agées seraient
plus aisément dispersées. Cette différence est probablement liée a la dégénérescence des structures
fongiques au cours du temps, phénoméne probablement rencontré dans les environnements intérieurs a
la surface des produits de construction contaminés.

3. Effet de I’état d’hydratation de la culture

L’influence de Iétat d’hydratation des cultures sur la libération des spores a été évaluée. Deux cultures
d’Aspergillus niger de 7 jours ont ¢té utilisées, I’'une étant maintenue pendant 24 heures a proximité
d’un gel de silice (déshydratation de la culture), I’autre bénéficiant d’une ambiance saturée en eau. Les
résultats sont présentés Figure 4.
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Figure 4: Cinétique de dispersion des spores d’Aspergillus niger selon I’état d’hydratation de la culture.

Des concentrations moyennes de 2 ¢t 450 spores/cm’ sont mesurées respectivement pour les culturcs
humide ct séche. L’état d’hydratation de la culture aurait un effet sur la libération des spores. L’eau est
nécessaire a la croissance des moisissures et la déshydratation semble favoriser leur libération.

4. Effet de la vitesse d’air de soufflage

Pour évaluer I'influence de la vitesse de soufflage sur la libération des spores, trois espéces fongiques
ont ¢€t€ cmployées: Aspergillus niger, Penicillium brevicompactum ct Cladosporium
sphaerospermum. Des cultures séches dgées de 7 jours ct incubées dans les mémes conditions sont
dispersées successivement a l’aide de différents débits d’air de soufflage : 0.5, 1, 1.5, 2, 3, 4 et 5 /min
(de 4.1 a 41.5 m/s en sortie de buse).

Comme attendu, la concentration de spores aéroportées augmente avec la vitesse de Iair de soufflage
(Figurc 5). La dispersion obscrvée dépend également de la souche fongique considérée, la culture
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d’'Aspergillus  niger nécessitant une vitesse d’air moindre que la souche de Cladosporium
sphaerospermum et de Penicillium brevicompactum.
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Figure 5 : Cinétique de dispersion des spores d’Aspergillus niger, Penicillium brevicompactum et Cladosporium
sphaerospermum selon la vitesse d’air de soufflage (n = 7).

B. Evaluation de ’adhésion des spores fongiques

Ces essais ont €té menés avec un aérosol d’Aspergillus niger (culture séche igée de 7 jours). Les
éprouvettes sont contaminées simultanément par I’aérosol biologique. Les mesures sont présentées
sous la forme d’histogrammes d’adhésion dans la Figure 6.
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Figure 6 : Nombre de spores issues de 'aérosol d’4spergillus niger fixées par mm? sur différents
supports :Verre. PVC et PTFE.

Nous obscrvons des différences significatives d’adhésion entre les surfaces testées : 1’aérosol
biologique se fixe préférentiellement sur le PTFE puis le PVC et enfin le verre. La différence du
niveau d’adhésion entre ces trois supports est approximativement d’un facteur deux (Figure 6).

La fixation des microorganismes sur une surface est un phénoméne purement physique qui dépend des
différentes ¢nergies interfaciales mises en jeu entre la particule biologique et son support. Dans nos
expénimentations, nous avons constaté que le degré d’adhésion apparaissait corrélé avec
I’hydrophobicité des matériaux : les spores, fortement hydrophobes, se fixant préférentiellement sur
les produits hydrophobes (Figure 7).
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Figure 7 : Pourcentage de spores d’Aspergillus niger adhérées selon 'angle de contact 4 1’eau qui traduit le
niveau d’hydrophobicité des surfaces

IV. CONCLUSION ET PERSPECTIVES

Ce travail avait pour objectif I’étude de la bioadhésion d’un aérosol. Cette recherche a nécessité le
développement d’un outil expérimental destiné a simuler la contamination des matériaux par voie
aérienne. Ce montage a été étudié selon des critéres physiques (granulométrie, concentration dc
I"aérosol, vitesse d’air de soufflage sur la culture) et biologiques (espéces utilisées, dge et état
d’hydratation de la culture). Une procédure d’aérocontamination a été élaborée, elle permet la
produ~tion d’un bioaérosol stable reproductible et contrdlable. Cet outil a été finalement utilisé pour
¢valuer ’adh¢sion d’un acrosol d’Aspergillus niger.

Trois surfaces lisses aux hydrophobicités différentes ont été testées. L’aérosol biologique se fixe
préférentiellement sur le PTFE, puis le PVC et enfin le verre. Les propriétés physico-chimiques jouent
un role clef dans le processus d’adhésion, ainsi nous avons observé que plus le matériau était
hydrophobe et plus les spores (hydrophobes) se fixaient au support. L’étude de nombreux autres
matériaux devrait permettre d’affiner cette refation. La topographie des surfaces peut également avoir
un impact sur la bioadhésion. Cet aspect fera I’objet d’une prochaine expérimentation.

Ce travail s’inscrit dans une étude globale de la colonisation des environnements intérieurs par les
champignons microscopiques. Il intégre, outre la bioadhésion, I’étude de la croissance fongique selon
les propnétés de la surface contaminée et les conditions environnementales. Dans le cadre d'une
maitrise hygiénique des environnements intérieurs, cette recherche devrait permettre & terme de faire
un choix raisonné de matériaux moins "réceptifs" aux micro-organismes. Ce choix pourrait s’appuyer
sur une pris¢ en compte initiale de leurs propriétés physico-chimiques, et de leur maintien, en fonction
des opérations de nettoyage et de désinfection qui leur sont appliqués.
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Résumé : Cet article est dédié a la description de la diffusion d'un faisceau laser par une particule
ellipsoidale. Une attention particuliére est portée aux modifications des diagrammes de diffusion
aux alentours des angles d'arc-en-ciel pour des particules d'une dimension suffisante pour €tre
représentative de sprays d'intérét pratique.

Abstract : This paper is devoted to the scattering of a laser beam by an ellipsoidal particle. A
special attention is devoted to the modifications around the rainbow angle when the size of the
droplet is large enough to be representative of real sprays (( ( 200).

Introduction

Dans de nombreux domaines d'étude, naturels ou industriels, la mati¢re est présente sous une
forme dispersée. La connaissance des propriétés de cette phase dispersée est souvent critique.
Ainsi, a titre d'exemple, la compréhension et la maitrise de la combustion diphasique ont, ces
derniéres années, bénéficié du développement de la granulométrie phase Doppler qui permet de
mesurer la vitesse et la taille d'une goutte individuelle dans un écoulement. Les mesures par
phase Doppler reposent, en général, sur I'hypothése que la particule diffusante est une sphére
parfaite. Cette hypothése est souvent suffisamment vérifiée par lgs gouttes liquides pour que les
mesures PDA soient devenues un standard dans la caractérisation dés sprays.

Cependant la demande d'informations plus précises, plus complétes sur ce type de brouillard,
impose le développement de nouvelles techniques pour lesquelles l'exigence de sphéricité est
telle que méme de faibles écarts relatifs a la sphéricité peuvent interdire ['extraction de
I'information recherchée. Citons les mesures basées sur les résonances morphologiques (1) ou les
techniques dites d'arc-en-ciel (2).

Dans cet article nous étudierons les modifications des diagrammes de diffusion lorsqu'une
particule d'une taille conséquente devant la longueur d'onde évolue de la sphére parfaite a
l'ellipsoide. La section 2 rappelle les bases théoriques et présente une validation des codes de
calcul développés. La section 3 présente I'évolution de l'arc-en-ciel du premier ordre lorsqu'une
sphére se déforme en ellipsoide. L'analyse, effectuée dans le domaine spatial, montre la
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dominance des "rayons" ayant subi une réflection interne. La section 4 porte sur l'analyse des
diagrammes de la section précédente dans le domaine fréquentiel. L'effet du changement de
forme sur la contribution des ondes de surface y est quantifié. La section 5 est une conclusion qui
souligne les conséquences pratiques des comportements décrits dans cet article.

Validation du code

L'approche choisie est une approche GLMT (3), c'est a dire que les équations de Maxwell sont
rigoureusement résolues pour la configuration d'un faisceau laser incident sur un objet. Ici l'objet
est un ellipsoide. Les détails de la résolution analytique ainsi que des exemples de résultats
numériques pour un ellipsoide dont les dimensions sont de l'ordre de quelques longueurs d'onde
sont donnés dans les Refs (4, 5, 6). Le travail décrit dans cet article a été rendu possible par une
analyse critique des difficultés numériques du code original afin d'étendre son domaine de calcul
a des ellipsoides dont la taille est de plusieurs dizaines de longueur d'onde. Un code a été
développé en MATHLAB. La figure I-a compare, pour une onde plane incidente, deux
prédictions. L'une de ces prédictions a été obtenue par le code pour ellipsoides (2 m a/A =200,
a/b=1.0001, ou a et b sont les longueurs des axes principaux de I'ellipsoide) tandis que l'autre
correspond aux prédictions pour la sphére parfaite (2 © a/ A =2 © b/ A =200). L'accord entre ces
deux prédictions est excellent. Nous remarquons plus particuliérement, pour ces gouttes d'eau
(m=1.3-0.0i) les positions des arcs-en-ciel du premier et deuxiéme ordre aux environs de 8 =140°
et 125° respectivement. La figure 1-b est un agrandissement de la figure 1-a aux alentours des
arcs-en-ciel du premier et deuxiéme ordre. Nous notons que les plus fin détails, créés par les
interférences entre les rayons ayant subi une réflexion interne et ceux qui se sont réfléchis sur la
surface externe de la goutte (7) sont quasi-parfaitement identiques. Ce fait prouve la qualité des
codes développés. Nous allons maintenant utiliser le code pour ellipsoides afin de visualiser les
modifications engendrées par une déformation de goutte sphérique.
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Figure | : Comparaison des diagrammes de diffusion calculés avec un code Lorenz-Mie classique
et le code pour ellipsoides.

Arcs-en-ciel du premier et deuxiéme ordre
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Figure 2 : Arcs-en-ciel avec l'ellipticité comme paramétre

La figure 2-a présente une série d'arcs-en-ciel (du premier ordre) calculés pour des ellipsoides de
déformation croissante (2 © a/A =200, a/b=0.97,....., /b=1.03). Ces calculs ont tous €t¢ effectués
pour la méme orientation de I'ellipsoide vis & vis de la direction de propagation du faisceau ¢ =0°.
Nous remarquons que, lorsque la déformation de I'ellipsoide augmente, les arcs-en-ciel sont
translatés vers les angles de diffusion les plus importants. Cette translation a fait l'objet d'un
nombre important d'étude pour des particules grandes devant la longueur d'onde depuis le travail
de Mdebius (8). Citons derniérement les travaux de van Beeck pour des particules d'un diamétre
de l'ordre de 100 um (9). Cependant ces travaux intégrent un passage par l'optique géométrique
qui limite I'analyse des effets fins. Pour obtenir la position du maximum de l'arc-en-ciel, le signal
est d'abord filtré de ses hautes fréquences par FFT, puis la position du maximum absolu est
recherchée. La figure 2-b représente les arcs-en-ciel de la figure 2-a filtrés de leurs composantes
hautes fréquences.

La figure 3-a représente I'évolution de la position des trois premier pics de l'arc-en-ciel principal
en fonction de l'ellipticité. Cette évolution est bien représentée par une régression linaire. Pour
une sphére parfaite, l'optique géométrique prévoit une localisation de I'arc-en-ciel du premier
ordre 4 137.48°, a corriger d'une translation du maximum du premier pic, en accord avec Airy, de
2.92°. C'est a dire que le maximum du premier pic de l'arc-en-ciQI principal d'une goutte d'eau de
40 um est 3 140.41°, en accord avec la figure 3-a pour une ellipticité de 1. Pour l'arc-en-ciel du
deuxiéme ordre, il se situe aux alentours de 124.66° pour une goutte d'eau de 40 um. La figure 3-
b compare les translations mesurées du premier pic de 'arc-en-ciel principal avec celles prévues
par la théorie de Moebius. L'accord sur la position de ce maximum est bon. Cependant, nous
devons souligner que la théorie de Mebius ne prévoit pas de changement de l'intensité de ce pic
alors que celui-ci varie fortement en fonction de l'ellipticité.
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Figure 3 : Comparaison entre les translations mesurées et celles prévues par la théorie de
Moebius en fonction de I'ellipticité

Sensibilité aux ondes de surface

Puis nous affinons l'analysle en calculant la transformée de Fourier de la dérivée du diagramme de
diffusion. Cette représentation permet de mettre en évidence les contributions des rayons
réfléchis une fois dans la particule (contribution d'Airy), des rayons réfléchis sur la surface
extérieure de la particule (contribution dite de ripple), et des "rayons" ayant subit des interactions
plus complexes avec la particule (contribution de hauts ordres) (7).
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Figure 4 : Pour un paramétre de taille de 200 et une ellipticité de 0.97, la dérivée de l'arc-en-ciel
et sa transformée de Fourier.

Ainsi, la figure 4 présente la dérivée de la distribution d'intensité aux alentours de l'angle d'arc-
en-ciel pour une ellipticité de 0.97, avec la transformée de Fouricr associée. Les différentes
contributions sont clairement distinctes. Elles sont notées par les lettres A pour Airy, R pour
ripple et OS pour onde de surface.

Discussion et Conclusion




La réfractométrie d'arc-en-ciel est une technique en développement depuis quelques années. Elle
permet potentiellement la mesure de la taille et de l'indice de réfraction de gouttelettes liquides en
écoulement (9, 10). Cependant cette technique est trés sensible, et donc tout écart aux hypothéses
utilisées dans l'analyse des signaux recueillis affecte la mesure. A titre d'exemple, la figure 5
présente les mesures qui auraient été effectuées sur les arcs-en-ciel présentés précédemment. La
figure S5a, montre l'indice de réfraction mesuré en fonction de I'ellipticité tandis que la figure 6b
montre le diamétre mesuré en fonction de l'ellipticité. La mesure du diametre ainsi que celle de
I'indice représentées par des sphéres ont été réalisées a partir de la position des maxima des pics |
et 2 de l'arc-en-ciel principal (9,10) tandis que la mesure de I'indice de réfraction représentée par
des triangles a été obtenue & partir du point d'inflection de la pente ascendante du premier pic de
l'arc-en-ciel principal. Notons cependant que la mesure simultanée du premier et du deuxiéme
arc-en-ciel léve Pambiguité sur l'ellipticité, comme pour la présence de gradients d'indice radiaux

(10).
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Figure 5 : Simulation de la mesure du diamétre et de I'indice d'une goutte ellipsoidale par les
analyses actuelles des diagrammes d'arc-en-ciel.
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Résumé : Nous présentons dans cet article I’interaction entre une impulsion laser courte et une micro-cavité
sphérique, dans un cadre électromagnétique rigoureux. L’évolution temporelle des champs internes et des
champs proches de la goutte est détaillée dans le cas d’une impulsion d’extension infinie (onde plane) et d’un
faisceau focalisé hors de ’axe de la particule diffusante.

Introduction

L’utilisation croissante de la lumiére laser, en particulier dans le domaine de la
métrologie, nécessite une compréhension toujours plus fine des phénoménes d’interaction
entre lumicre et mati¢re. Ces vingt derniéres années, des efforts importants ont été menés pour
décrire les interactions entre faisceaux laser et particules. Un ensemble de théories
électromagnétiques, basées sur la résolution des équations de Maxwell et rassemblées sous la
dénomination commune de Théories de Lorenz-Mie Généralisées (TLMG), permet ainsi de
décrire I’interaction entre un faisceau laser focalisé continu et une particule de forme réguliére
(sphére homogéne ou multicouche, cylindre de section circulaire ou elliptique, sphéroide et
agrégat de spheres) [1]. Devant 1’émergence de sources laser pulsées rapides et faciles a
’emploi, ces théories ont été étendues a la prise en compte d’impulsions laser de durée et de
forme arbitraires [2]. Ces récents progrés technologiques ouvrent en effet la voie a de
nouvelles techniques de diagnostic. Les aspects temporels de la diffusion s’ajoutent aux
informations véhiculées par I’impulsion et permettent en principe de sonder des milieux
denses ou la diffusion multiple empéche les techniques existantes de fonctionner. D’autre
part, I’intensité de ces impulsions courtes est suffisamment élgvée pour initier des effets non
linéaires dans le milieu sondé mais la faible énergie ‘Hssociée limite les risques
d’échauffement et de destruction. Ces potentiels d'application importants nécessitent que l'on
comprenne finement les interactions impulsion / particules.

Des programmes de calcul associés aux TLMG permettent de décrire les diagrammes
résolus en temps des champs diffusés lointains [3] et les champs internes [4] 4 une particule
sphérique et homogeéne, éclairée par une impulsion femtoseconde. Cet article est dédié a une
description d’ensemble (champs proches et champs internes) de [’interaction entre une
impulsion laser de 50 fs, d’extension infinie (onde plane) ou focalisée, et une goutte d’eau
sphérique homogeéne. L'article s'organise de la maniére suivante. Une premiére partie présente
la configuration étudiée, la partie suivante examine le cas de I'onde plane et la troisiéme est
dédiée au cas d'un faisceau focalisé.

La configuration étudiée.
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On considére une impulsion laser de longueur d’onde porteuse Ao=0.6 um et de durée
50 fs (a mi-hauteur de chaque composante du champ électromagnétique). Cette impulsion est
limitée en transformée de Fourier et sa largeur spectrale est donc de 240 nm environ (a mi-
hauteur pour une composante du champ également). Le support spatial de I'impulsion sera
selon les exemples une onde plane ou un faisceau focalisé. La particule diffusante est une
outte d’eau sphérique et homogene de diamétre 100 um et d’indice de réfraction n=1.33-10"
i, éventuellement décentrée par rapport au faisceau. En 50 fs, la lumiére ne parcourt que 15
um environ, cette configuration permet donc une séparation temporelle des modes de
diffusion (réflexion, diffraction, réfraction,...). D’autre part, cette configuration est hors
résonance. Les champs internes ne sont pas dominés par un mode résonant quand la goutte est
éclairée par une onde plane continue de longueur d’onde A=A¢=0.6 pm comme on peut le
constater figure 1. Pour cet éclairage continu la lumiére est focalisée en P1, au centre d’une
zone d’ombre a droite de la goutte ('onde incidente venant de la gauche). Un autre point
chaud est créé a I'intérieur de la goutte en P2, proche de l'interface, et deux zones symétriques
de faible intensité délimitent une région a laquelle, du point de vue de ’optique géométrique,
les rayons ne peuvent accéder directement. Enfin, notons que, tant a lintérieur qu’a
’extérieur de la goutte, de nombreux phénoménes d’interférence sont observables, du fait de
la superposition en tout point de plusieurs modes de diffusion.

! [ e :
| o T
| —
: 20 1) i
i 15 . 03 1
i o ; a0 i
as 20
00 i g ]
05 i -0 |
0 ; 53 !
a5 59
-20 ' -2
25 83
-38 ' 40
a4 35 ) 108
40 [E—
A5
50
$5
80
! . 400fs |
| | !
; ! ;
L j ' ;
Figure 1 : Intensité diffusée et interne a Figure 2 : Vimpulsion incidente sur la goutte est
une goutte d'eau de 100 pm éclairée par une onde plane de durée 50 fs et de longueur
une onde plane continue de longueur d'onde porteuse,,4,=0.6 pm. La goutte d'eau
d’onde A=0.6 pm. (n=1.33-10"* i) a un diamétre de 100 pm.

Onde plane impulsionnelle.

Nous considérons & présent le cas d’une impulsion de durée a mi-hauteur de 50 fs,
incident sur la méme goutte d’eau. Sur les figures suivantes, on pourra suivre dans le temps
I’évolution des champs internes et des champs proches de la goutte. Le domaine de calcul est
un disque de 400 pm de diamétre et les limites de la goutte sont matérialisées par un cercle
blanc au centre de ce domaine. La figure 2 montre ’impulsion incidente par la gauche sur la
goutte au temps —400 fs (les temps sont normalisés de telle sorte que le temps 0 correspond a
I’arrivée de I’impulsion au centre du domaine de calcul en absence de particule diffusante). A
~100 fs, sur la figure 3, ’impulsion entre en partie dans la goutte par réfraction et est en partie
réfléchie. A I'intérieur de la goutte, la partie réfractée est courbe car les « rayons » voyageant
plus au centre sont davantage retardés. A I’extérieur, la lumiéere se réfléchit et s'étend de
maniére circulaire.
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Figure 3 : L'impulsion est réfléchie en partie et en Figure 4 : La lumiére est focalisée dans la goutte.

partie réfractée a l'intérieur de Ia goutte. On distingue l'ombre de la goutte sous la forme

d'une coupure dans le faisceau incident.

Sur la figure 4, a 260 fs, la lumiére réfléchie (R) s’étend sur un cercle de centre C, a
I’exception d’une zone d’ombre notée O a droite de la goutte et une zone notée B
correspondant a ’angle de Brewster (82° pour n+1.33). Le pulse incident qui a maintenant
dépassé la goutte, est amputé de sa partie centrale en O. C'est 'ombre de la goutte. A
’intérieur de la goutte, la lumiére atteint I’interface en P12 ou elle est en partie réfléchie et en
partie réfractée, hors de la particule. A +400 fs, figure 5, la lumiére réfractée atteint son point
de focalisation en P1. Seule la partie avant de la réflexion (P0) se trouve encore dans le
domaine de calcul et la zone d’ombre en O rétrécit. En champs lointains elle aura totalement
disparu pour laisser place 4 un maximum d’intensité de la figure de diffraction. A I'intérieur
de la goutte, la lumiére est focalisée sur ’axe aprés une réflexion interne (un déplacement
supra-luminique de ce point de focalisation a été mis en évidence dans la réf. [5]). On
distingue en P2 une partie centrale en accord avec ’optique géométrique et deux paquets
d’ondes symétriques qui sont essentiellement issus de couplages diffractifs. Ces paquets
d’onde ont la particularité de voyager autour de ’angle limite de réfraction et vont par
conséquent en grande partie étre piégés dans la goutte sous la forme de modes de galerie. Les
champs internes ont fait 1’objet d’une étude préalable et plus détaillée dans la référence [4].
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Figure 5 : La lumiére réfractée est focalisée a Figure 6 : Les modes de galeries (G) sont réfléchis
I'extérieur de la goutte, un deuxiéme point chaud 4 l'intérieur de la goutte, tandis que la lumiére
dans la goutte correspond & la lumiére focalisée réfractée (Pl) se propage vers l'avant et que la
aprés une réflexion interne. lumiére réfléchie une fois (P2) s'étend vers une

deuxiéme réflexion interne.




La figure 6 correspond au temps +600 fs. Le pulse incident est sur le point de sortir du
domaine de calcul et la zone d’ombre rétrécit toujours. On distingue méme un maximum local
d’intensité correspondant a des interférences constructives entre les deux branches
symétriques se rapprochant. La lumiére réfractée notée P1 s’étend maintenant selon un quasi-
cercle et, a Iintérieur de la goutte, les modes de galerie (G) subissent une nouvelle réflexion
interne. A +700 fs, les modes de galerie sont réfléchis dans la goutte (G), quand la lumiere
ayant subi une réflexion interne en accord avec le modele géométrique P2 est en partie
réfractée et en partie (trés faible) réfléchie.
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Figure 7 : Deuxieme réflexion interne. Figure 8 : les modes de galerie (G) se croisent dans
la goutte, la lumiére réfléchie deux fois (P3) est

fortement focalisée dans la goutte.

A 900 fs et figure 8, le mode P2 se propage hors de la goutte et les modes de galerie G
se croisent dans la particule tout en subissant leur troisiéme réflexion interne. La lumiere
réfléchie trois fois en accord avec I’optique géométrique est focalisée en P3 ce qui la rend
visible. Au dela de cet instant, ces modes que l'on peut qualifier de géométrique en opposition
aux modes de galerie, ne seront plus visible et les modes de galerie seront les seul a contribuer
aussi bien aux champs internes qu'aux champs proches. Au fil des réflexions internes les
modes de galerie vont continuer a fuir de la sorte, mais ils voyagent au-dessus de 1'angle
limite de réfraction : ces fuites sont donc purement ondulatoire et restent faibles. Figure 9, a
+2000 fs, Les modes de galerie et leurs fuites sont visibles. Les modes de galeries sont ainsi
piégés dans la goutte pendant un temps tres long devant la dyrée de'I’impulsion excitatrice.

4

Cette décroissance lente est quantifiée dans la réf [4]. 2

Impulsion focalisée sur le bord de la goutte.

Dans la précédente section, I’éclairage était assuré par une onde plane impulsionnelle.
Que D’éclairage soit pulsé ou continu, il est possible de favoriser I’excitation des modes de
galerie en utilisant un faisceau focalisé. Dans cette section ’impulsion de 50 fs aura pour
support spatial un faisceau gaussien focalisé sur le bord de la goutte, soit a 50 um du centre
du domaine de calcul. Ce dernier ne s'étend plus qu'a 150 pm du centre de la goutte (contre
200 pum dans la section précédente). Le diametre au col du faisceau est 20 um et les autres
parameétres de calcul sont inchangés
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Figure 9 : les modes de galerie orbitent dans la Figure 10 : La goutte est éclairé par un faisceau
particules selon des trajectoires rasantes et fuient continu focalisé sur I'un de ces bord.
faiblement.

Dans le cas d’un éclairage continu (figure 10), on constate les conséquences de la non
symétrie de ’éclairage. Le centre de la goutte n'est plus éclairé, et I'essentiel des champs
internes sont confinés dans une couronne prés de l'interface. Méme si elle n'est pas seule, la
contribution des modes de galerie s'en trouve augmentée par rapport au cas de I'onde plane
traité précédemment.
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Figure 11 : a 0 fs, I'impulsion d'extznsion finie Figure 12 : Uhq _partie de la lumicre est réfléchie
atteint le bord de la goutte. (P0), l'autre entre par réfraction dans la goutte puis

est focalisé en P1-2 ou de nouveau se produit une
séparation réflexion / réfraction.

Dans le cas d'une impulsion de 50 fs, les figures 11 a 14 montrent la répartition des
champs internes et proches pour cet éclairage décentré. Au temps O fs (figure 11) l'impulsion
d'extension finie atteint la goutte. Une partie est réfléchie, l'autre entre dans la goutte par
réfraction. A 260 fs, on retrouve la situation de la figure 4 a ceci prés que seule la lumiere
provenant de l'éclairage au bord de la goutte est présent. Les figures 13 et 14 sont a mettre en
paralléle avec les figures 5 et 8 et conduisent a la méme conclusion. Les modes de galerie
restent toujours piégés dans la goutte mais il ne prennent plus la forme que d'un seul paquet
d'ondes (le symétrique n'ayant pas été excité). Leur intensité est a peu prés la méme que dans
le cas de l'onde plane puisque leur excitation a lieu au bord de la goutte, seule région dont
I'éclairage n'a pas diminué quand on est passé de l'onde plane au faisceau focalisé. Par contre



leur importance relative est plus grande car les autres modes ne sont que partiellement et
faiblement excités.
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Figure 13 : La lumiére est focalisée a l'extérieur en Figure 14 : les modes de galeries orbitent seuls
Pl comme pour l'onde plane mais la figure n'est dans la goutte et fuient de maniére essentiellement
plus symétrique. La lumiére réfléchie une fois a ondulatoire.

Iintérieur de la goutte (P2) est toujours présente,
mais seule la partie de P2 recouvrant les modes de
galerie est excitée, on ne retrouve plus de réflexion
selon l'axe et la figure n'est plus symétrique.

1

Conclusion

Dans cet article, nous avons décrit l'interaction entre une impulsion de 50 fs a mi-
hauteur et une goutte d'eau de 100 um. Deux cas d'extension spatiale ont été traités : l'onde
plane et le faisceau focalisé décentré par rapport a la goutte. Cette description a pris la forme
de cartes d'intensités résolues en temps permettant de suivre I'évolution, dans la goutte et en
dehors de celle—ci, des différents modes de diffusions qui sont séparés dans le temps. En
particulier, on a pu suivre I'établissement des modes de galerie qui ne sont pas prédictibles par
une approche géométrique.
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RESUME

La méthode proposée permet de caractériser taille et nature chimique et de visualiser
les positions de particules sphériques dont le diamétre est compris entre 200 A et 10000 4 .
Ces micro particules, invisibles a I'wil nu, sont les plus néfastes pour |’environnement car
elles traversent les filtres usuels et pénétrent irréversiblement au fond des alvéoles
pulmonaires. Leur nature chimique conditionne évidemment leur nocivité. Les particules de
métaux lourds sont particuliérement dangereuses.

Le nuage de particules est illuminé par la lumiére cohérente, monochromatique et
polarisée d'un laser argon (A=488 nm). La lumiére diffusée a un taux de polarisation qui
dépend du paramétre de taille a = 7D/ A, de 'indice complexe et de I'angle de diffusion.
Dans le cas de ces particules submicroniques, le paramétre de taille est compris entre 0 et 5
et le taux de polarisation de la lumiére diffusée se calcule a partir de la théorie de MIE.

Avec une mesure a un angle donné du taux de polarisation et la mesure de l'intensité,
la précision sur la taille de la particule est de l'ordre de + 5%, I'imprécision étant due a la
méconnaissance de l'indice complexe. Ce type de mesure suffit cependant pour séparer
particules diélectriques et conductrices. En ajoutant une deuxiéme mesure angulaire, on
détermine l'indice réel du matériau et |'indice d’extinction avec une bonne précision, ce qui
permet de caractériser la nature chimique de la particule.

INTRODUCTION

La détection des particules submicroniques par voie optique permet de s'affranchir des
problémes d’échantillonnage : agrégats des particules, transformations physicochimiques...
Pour les particules microniques on peut utiliser différentes méthodes [1]. L’analyse de
l'indicatrice de diffusion d'un nuage de particules éclairé par une source cohérente permet
d'obtenir par une méthode inverse la granulométrie. La forme de l'indicatrice de diffusion est
décrite par la théorie de Mie [3] [4] et dépend non seulement de la taille des particules mais
aussi de l'indice complexe de la particule. Afin d’analyser les particules de petite taille émises
par un turboréacteur de type Olympus, le laboratoire avait mis au point [5] avec 'ONERA une
méthode de mesure basée sur la diffraction d'un laser ultraviolet. Le choix de l'ultraviolet,
avait permis d'augmenter le paramétre e taille et donc de minimiser I'influence ae I'indice. La
limite basse des diameétres discernables était alors de 0,3um. En dessous de cette taille la
forme des indicatrices dépend peu de la taille et l'inversion n'est plus possible. Il faut donc
utiliser une autre méthode. Des appareillages commerciaux ont été développés utilisant la
mesure de lintensité diffusée ou absorbée par une particule unique mais, comme il sera
montré a la figure 4 il n'y a pas de relation univoque entre intensité et taille (fig 4).
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Nous avons en 1994 proposé [6] une nouvelle méthode basée sur l'analyse du taux de
polarisation de la lumiére diffusée qui était compatible avec les performances des caméras
matricielles de cette époque. De nouveaux matériels ont vu le jour avec une amélioration d'un
facteur de 10 & 100 du rapport signal sur bruit et de la dynamique. Il devient alors intéressant
de mesurer simultanément intensité et taux de polarisation, ce qui permet d'obtenir avec
précision la taille de la particule et son indice réel qui caractérise sa nature chimique.

1. PRINCIPE PHYSIQUE

La théorie de Lorenz-Mie [3] [4] basée sur l'intégration des équations de
I'électromagnétisme de Maxwell & l'intérieur et a l'extérieur de la particule, permet le calcul
complet de la diffusion dans le cas d'une onde plane et des particules sphériques. L'indicatrice
de diffusion dépend du parameétre de taille « et de l'indice complexe n = n, - jx

7 - Diametre

a=—"— (D

n, indice réel, y indice d’extinction.
La lumiére diffusée est polarisée et comporte une composante paralléle au plan

d'incidence et une comp;osante perpendiculaire (figl).
I+ 1y
I | ' : % %Ligm[i
Approximation Domaine de Mie - Approximation de Fraunhofer
Domaine Rayleigh (a <0,3) (0,3 <a <30) (a > 30)

Figure 1 : Indicatrices de diffusion en lumiére polarisée
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Figure 2 : Montage expérimental



Taux de polarisatlon

Le taux de lumiére polarisée dépend du

e . -
paramétre de taille et de l'indice complexe. La
b figure 3 montre la variation de ce taux en
fonction de I'angle de diffusion.
20 P _ Nous ne représenterons pas ici l'effet de
\,1 : nr= 15 y=05 -& l'indice d'extinction dont linfluence est
e I ~% nettement moins importante que celle de
o 4 ~g l'indice réel. La figure 4 montre la variation de
™~ L ce taux avec l'indice réel nr.
R Enfin sur la figure 5 nous avons
e TN B représenté pour un indice donné les
0 Q‘%‘“‘%m\ . variations  simultanées du taux de
ao 10 20 30 40 50 polarisation de [lintensité diffusée en

Paramétre de taille fonction du paramétre de taille.

Figure 3 : Taux de polarisation en fonction de l'angle de diffusion
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Figure 5 : Taux de polarisation
et intensité diffusée en fonction
du parametre de taille (60 = 84°,
indice complexe = 1,5 - 0,5j)

Figure 4 : Taux de polarisation en
fonction de [indice réel de la

particule (0 = 84°)

Pour synthétiser le probléme, nous avons, pour une particule donnée, 3 inconnues o,
n,, %. Il faut donc effectuer au moins 3 mesures indépendantes sur la particule. Dans les
méthodes présentées ici, ce systéme de trois équations a trois inconnues est toujours sous

jacent.
2. SYSTEME DE MESURE DE LA GRANULOMETRIE

Un premier appareillage a été réalisé [5] [6] [7] utilisant essentiellement comme
systéme de détection une caméra intensifiée (Philips IP800 , de dynamique 8 bits et un laser

argon (Pp = SW, A = 488nm).
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A partir de deux images simultanées en lumiére polarisée avec un angle de diffusion
de 84° on détermine le taux de polarisation pour chaque particule et on affecte ( fig 5) un
cercle de diamétre proportionnel au diamétre calculé a partir du taux de polarisation.
['étalonnage a été fait sur des billes de latex de 1,07 um de diamétre. L'indétermination de
I'indice complexe entraine une erreur (voir fig 3) de l'ordre de + 20%. La granulométrie est
calculée en faisant une statistique sur plusieurs images. La figure 6 représente la
granulométrie de l'atmosphére du laboratoire avec un pic vers 2800 A di & une fumée de
cigarette chargée de vapeur d'eau. D'autres essais [S] effectués sur la fumée bleue de la
cigarette montrent un pic & 200 A.

3. SYSTEME DE MESURE DE LA GRANULOMETRIE ET DE L'INDICE
COMPLEXE

3.1. Etude de la précision des mesures

Afin de réduire I'imprécision consécutive a la méconnaissance de I’indice complexe
on ajoute une mesure absolue de I’intensité dans la direction 8. L’erreur sur la détermination
du paramétre de taille est alors due essentiellement aux erreurs de n:esure de 'intensité.

Si on utilise uniquement le taux de polarisation, il y a une forte indétermination sur
I'indice complexe. En ajoutant une mesure absolue d’intensité on sait que la particule est
métallique ou non (par exemple y, est compris entre 4,9 et 5,3, fig 7). En ajoutant le deuxiéme
angle de mesure, on léve I’indétermination, il y a une bonne précision sur I’indice réel n.

L’utilisation simultanée de deux angles permet d’accorder un degré de confiance accru
sur la validité de la mesure dans le cas o on a un doute sur la sphéricité des particules.

Si on améliore la précision jusqu’a 2%, on trouve des valeurs précises pour a, ncet ).

a N 1
Mesure Taux +1avec 2  |0,45 (= 0%) 1,4 ~ 1,6 (£ 6 %) 4,9 ~ 5,3 (x4%)
angles
Mesure Taux + [ (75°) 0,45 (£ 0%) 1,2~198 49~5,3
Mesure Taux (75°) 0,19 ~0,86, 3,46 ~6,44|1,2~1,98 0,3~99
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Figure 7 : Détermination du paramétre de taille et de l'indice complexe

3.2. Calcul de Pintensité de la lumiére diffusée par une particule

Le nombre de photonélectrons regu par la caméra est :N .o =W, dm%%-m 0.A6)-1
Wincident : €nergie de la lumiére incidente  d : diameétre de a particule 0
S : surface de la tache du laser dQ : angle solide de la lumiére diffusée mesurée
Quifr : facteur de diffusion hv : énergie d’un photon n : rendement quantique

Prenons un exemple : laser argon A = 488nm, distance particule - lentille : 60mm, So =
10-7 m2’ dQ = 2,2)(10-5, n= 055 Nphotonélecu'ons = Wincidcnt X dz X 2a1 X 1021 X Qdiff

Prenons Wipcigent = 0,001 J, pour une particule de 0,07um, d’indice complexe 1,5 —
5,1j, Nphotonstectron = 1740, ce qui permet d’avoir une bonne précision de mesure.
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Paramétre de taille

Figure 8 : Rendement de diffusion (nombre de  Figure 9 : Intensité diffusée a 84° en
photonélectrons / nombre de photons incidents)  fonction du paramétre de taille de la
particule

Pour augmenter I’énergie diffusée par les particules de taille trés petite, on augmentera

I’angle solide de mesure et o sera déterminé uniquement a partir du taux de polarisation dans
la gamme 200A ~ 500A.
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3.3. Appareillage

Nous avons réalisé un nouvel appareillage centré sur une caméra Princeton (LN/CCD-
400-EB 1340x400 pixels, 16 bits de dynamique), refroidie a I'azote liquide, ce qui permet
d’avoir un bruit de lecture négligeable (3 électrons par pixel). La dynamique utilisable est
donc de 25000, ce qui permet de mesurer avec précision l'intensité et le taux de polarisation
de chaque particule. Le nuage de particules est illuminé par une diode laser (A = 0,67um) et
I'image est décomposée en deux images polarisées par un polariseur de ROCHON. Le
systéme a été testé sur des particules d'encens. Il est en développement pour étre transportable
(moins de 20 kg) sur différents sites urbains.

3. CONCLUSION ET PERSPECTIVES

La mesure simultanée du taux de polarisation de la lumiére diffusée et de ’intensité
permet de visualiser position et taille de particules submicroniques (200 A < Diamétre <
10000 A). La dynamique et la sensibilité des caméras commercialisées récemment permettent
d’utiliser simultanément 4 un angle donné de diffusion une mesure du taux de polarisation et
une mesure de I’intensité. La précision sur la taille des particules est alors de I'ordre de 10
%. En ajoutant une deuxiéme mesure angulaire, on détermine en plus, sans ambiguité, 'indice
réel de la particule 4 quelques pour cents prés, ce qui est suffisant pour discriminer les
particules diélectriques (minérales ou organiques), des particules métalliques qui sont souvent
les plus dangereuses en terme de pollution. '

Le nouvel appareillage va étre utilisé systématiquement pour des études de la pollution
urbaine (voies automobiles, transports publics...) et en milieu industriel (centrales
thermiques, cimenteries...). Le développement des limites de I’appareillage va porter sur les
effets de la non sphéricité des particules [9], c’est-a-dire sur la précision de la méthode dans le
cas des particules oblongues. Enfin utilisation d’une trés courte longueur d’onde, dans
I’ultraviolet permettra d’augmenter le paramétre de taille et donc la précision de mesure pour
les plus petites particules.

REFERENCES

[1] AXKLEITZ, D. BOULAUD «Granulométrie des particules en mouvement et des
aérosols» Techniques de I'Ingénieur» R. 2360

2] P HERVE brevet « Procédé et appareil de mesure par voie optique, sans contact, de la
granulométrie d’un nuage de particules ou de rugosité d’'une surface » déposé en
septembre 1987 Extension USA en 1988

3] M. KERKER «The scattering light» Academic Press 1969

[4]  HC. VAN DE HULST «Light scattering by small particles» 1957

[5] P. HERVE, A. KLEITZ, A. HAMOUDA, B. LEPORCQ «Determination of
submicronic particle size distribution by means of polarized light» Journal of Aerosols
Science, Vol 25, Sup 1, 19%4

[6] P. HERVE Brevet : « Procédé et dispositif pour déterminer la taille des particules
microniques ou submicroniques» dépdt mai 1995

[7] P. HERVE, L. AZIZI «Détermination de la taille de particules submicroniques par
analyse de la polarisation d’un rayonnement diffusé» 1leme COFERA, PARIS,
Décembre 1994

[8]  A.RIGUET « Télédétection des brouillards givrants » Thése a soutenir en 2002

[9] M.MISHCHENKO, JHOVENIER, L.TRAVIS «Light Scattering by Nonspherical
particles», Academic Press, 2000




ATOMISATION DE LIQUIDE :
POST-TRAITEMENT DES SERIES TEMPORELLES ISSUES DE JETS COMPLEXES

G. Bouinois * (1), W. Liu (2), S. Meunier-Guttin-Cluzel (1), G. Gouesbet (1) et G. Gréhan (1)

1)LESP/UMR CNRS 66146-CORIA
Université et INSA de Rouen,

Site du Madrillet,

Avenue de I'Université,

BP 12

76 801 Saint Etienne du Rouvray, France
Tel : 332329853629
Fax:332329853794

2) Dept. Aerospace Technology,
National University of Defense Technology
Changsha, 41 00 73, Chine

La granulométrie phase Doppler permet de mesurer la taille et la vitesse (1, 2 ou 3 composantes) de
gouttes liquides en écoulement. Ces mesures individuelles sont souvent présentées sous la forme
d'histogrammes. représentés en fonction du temps ou post-traités avec des outils classiques tels que
la FFT.

Cependant, de nombreux écoulements sont suffisamment complexes pour que ces outils ne

permettent pas d'extraire une caractérisation utile (suffisante).

En illustrant notre propos par I'étude d'un jet créé par un atomiseur acoustique. nous
introduirons des outils d'analyse issus de la dynamique des systémes complexes (comme coupes de

Poincaré, portrait s de phase, ...)

b .
Ces uutils ont été implantés dans un logiciel convivial de podtatraitement. Les performances

de I'approches seront comparées a celles d'approches plus classiques type FFT.
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ETUDE EXPERIMENTALE DES DEPOTS PAR THERMOPHORESE DE PARTICULES
MICRONIQUES AU SEIN D’UNE CONDUITE DE SECTION RECTANGULAIRE
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INTRODUCTION

Dans certains appareils industriels, la circulation des gaz chauds de combustion peut étre
accompagnée par des dépdts des particules en suspension sur les parties froides des installations. Ce
phénomeéne peut étre observé dans des échangeurs a plaques, des turbines & gaz, des chaudiéres et il
est d'autant plus marqué que les fumées sont chargées de microparticules. Ces dépdts alterent le bon
fonctionnement des appareils par une réduction de leur rendement, I’apparition des points chauds, etc.,
et I’arrét des installations devient nécessaire pour procéder au nettoyage des €léments encrassés,
periode durant laquelle le manque & produire peut s’avérer fort coliteux.

Parmi les phénoménes physiques a "origine de ces dépdts, le phénomeéne cz dépdt par
thermophorése peut étre prédominant en présence des forts gradients de température. Une meilleure
connaissance de ce phénoméne permettra de mieux contréler les dépdts et donc d’optimiser les
périodes d’arrét et d’entretien.

Dans ce travail, nous proposons d'étudier expérimentalement les parameétres qui régissent le
deplacement de fines particules en suspension dans un gaz en présence d'un gradient de température
dans un espace rectangulaire constitué de deux plaques planes paralléles distantes de S mm. Les deux
plaques portées a des températures uniformes sont telles que le gradient de température entre les deux
plaques est de 26000 K.m™'. Le gaz circulant entre les plaques est de I’air chargé de microparticules de
chlorure de sodium générées par l'intermédiaire d’une buse de pulvérisation. Les débits d’air sont
choisis pour que I’écoulement entre les plaques soit laminaire.

Avant de donner une description plus complete du dispositif expérimental et des résultats
expérimentaux, nous allons rappeler briévement les lois physiques qui gouvernent les dépdts par
thermophoreése.

PRINCIPE DE LA THERMOPHORESE

Lorsque de fines particules sont en suspension dans un gaz ot régne un gradient de température, il
est possible d'observer leur migration de la région la plus chaude vers’}l_%,région la plus froide.

Comme I'a montré Maxwell /1], ce phénoméne a pour origine les collisions entre les molécules du
gaz porteur et les aérosols. Dans un écoulement, la face de la particule en regard de la surface chaude
est choquée avec une fréquence plus élevée et par des molécules plus rapides que la surface en regard
avec la surface froide. Ce déséquilibre en terme de quantité de mouvement ainsi que de flux
moléculaire induisent une force dite de thermophorése qui est responsable de la migration de la
particule.

Dans son mouvement vers la surface froide, la particule est soumise a la force de trainée qui
s'oppose a son déplacement. Ainsi, l'intenc'té de la force de thermophorése sera fonctior du gradient
de température dans le gaz, de la masse voiumique, de la viscosité et de la conductivité thermique du
gaz.

LA FORCE DE THERMOPHORESE

Dapres la théorie cinétique des gaz, la force de thermophorése Fry, est donnée par intégration de la
variation de la quantité de mouvement, sur toute la surface de la particule, qui lui est transférée par les
molécules de gaz. Pour quantifier cette force, Jacobsen {2/ propose la relation :
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Fp, == [dS| > [mVE* (V.A)dv (1)

S ii

ou les signes + et — indiquent respectivement les molécules quittant la surface de la particule ou
s'impactant sur elle et f la fonction de distribution des vitesses de la molécule qui, d'apres la lot de

Maxwell [1/, peut s'écrire
n V2
fo| —2 | expl -— (2)
2rkg T 2kg. T

La taille des particules concernées par notre étude (1 <d < 10 pm) est largement supérieure au libre
parcours moyen des molécules du gaz porteur; ce qui conduit a un nombre de Knudsen << | donc a un
régime de transport dit "continu" et pour lequel le mouvement des aérosols est décrit par les lois de Ia
mécanique des fluides.

Dans ce cas précis, Epstein /3] a montré que les équations de Navier-Stokes peuvent étre
appliquées avec des conditions limites appropriées.

Talbot /4] et Waldman /5] proposent une relation qui intégre les termes convectifs de I'équation de
la chaleur valable quel que soit le nombre de Knudsen :

12.C k,/k, +C.XKn
Fnp =~1277—Z) VT, (3)
T °|(1+3C, Kn)(l+2k, /k, +2C, Kn)
Avec : C, =1,147 C =22 C,=1,146

LA VITESSE DE THERMOPHORESE

Pour une particule sphérique soumise qu'aux forces de thermophorese et de trainée et qui ne subit
aucune accélération, Talbot /4] propose pour la vitesse de thermophorese et quel que soit le nombre de
Knudsen, la relation : ’

VTh = _KTal i1_{7'1-&: (4)
pL

Avec:

(k,/k, +CKn)C,

K
(1+3C,Kn) {1+ 2k, /k, +2C Kn)
N

Tal = 2C; (5)

LE DISPOSITIF EXPERIMENTAL

L'objectif principal de notre travail est d'étudier le dépét, sur les parois d'un précipitateur de
géométrie simple, de particules solides dont le diametre est compris entre 1 et 10 um qui sont
véhiculées par un gaz porteur faiblement chargé et en écoulement laminaire.

L'étude bibliographique a montré que la taille des particules est un parametre qui conditionne leur
comportement dans un écoulement. 11 est donc nécessaire de maitriser cet aspect dimensionnel.

Pour limiter les phénoménes d'agglomération entre particules, nous avons retenu de travailler en
atmosphére faiblement chargée avec des concentrations comprises entre 700 et 2000 particules par
cm’.

Pour évaluer la force et la vitesse de thermophorese, il est nécessaire de connaitre les propriétés
physiques des particules injectées. Nous avons choisi d'utiliser le chlorure de sodium (NaCl) qui a d¢ja
été utilisé par plusieurs auteurs lors de travaux antérieurs. La génération de particules s'obtient assez
facilement par pulvérisation d'une solution préalablement dosée "eau + NaCl" qui, aprés asséchement
laisse des particules solides de NaCl en suspension dans le gaz porteur. Cette alternative autorise une



récupération des dépots par simple ringage des surfaces concernées et un comptage par dosage
conductimétrique.

La conductivité thermique et le régime d'écoulement du gaz porteur sont également des parametres
importants quant au dépét des particules. Nous avons donc opté pour une utilisation d'air purifié (séché
et filtré) en écoulement laminaire (100 < Re < 700).

En ce qui concemne le précipitateur, la géométrie cylindrique circulaire est largement citée dans la
littérature. Pour simplifier la modélisation des phénomeénes dynamiques et thermiques, nous avons
choisi une géométrie rectangulaire qui s'apparente & un certain nombre de configurations courantes
dans l'industrie (gaine de ventilation, échangeurs a plaques, ....).

Notre dispositif est donc constitué de deux plaques paralléles, l'une étant chauffée et l'autre
refroidie de maniére a établir le gradient thermique responsable du phénoméne de thermophorése.

ﬁ Nagl+ -« Veine d'essais
| IR
[— l

v

=
V Y
Liane de chauffage —
re d' 18 ati
, !
Géndration des particules
- ) -
o »
Bain thermostaté

Figure I Schéma du banc expérimental

Ces éléments importants ont conditionné les choix techniques qui ont permis de concevoir et de
réaliser notre banc expérimental. En particulier, nous détaillons, dans les paragraphes suivants, le
systeme de génération des particules, la veine d'essai proprement dite ainsi que les moyens de mesure
employés.

GENERATION DES PARTICULES

L'air nécessaire a I'alimentation de la buse d'injection des particules est fourni par un compresseur.
Il est filtré et asséché et son débit, qui est ajusté par une vanne de précision, est contrdlé par un
débitmétre a flotteur dont la gamme de mesure s'étend de 0,65 4 6,5 Nm®.h™".

Le systeme de pulvensanon est constitué d'une buse a jet plat qui fonctionne avec un débit d'air
nominal de 4 m’.h" et qui aspire un flux d'eau salée & concentration constante de 100 gl

La buse de pulvérisation est placée dans une chambre dhomogene%’;atxon de forme cylindrique et
de dimension adaptée  celle du jet de la buse. Cette enceinte est pourvue d'une vanne d'échappement
qui permet de régler le débit de gaz qui traversera le précipitateur placé en aval.

La ligne de chauffage, placée en aval du précipitateur, a pour objet d'assécher le flux d'air pour
transformer les gouttelettes d'eau salée en un aérosol de NaCl sec et de le porter 4 une température
identique a celle de la plaque chaude (160 °C) a l'entrée de la veine d'essai.

LA VEINE D'ESSAI

I s'agit du cceur de notre dispositif (filtre thermique ou zone de dépét) qui est constitué de
deux plaques parall¢les assemblées de maniére & former un canal plan de 5 mm de cbté et de un métre
de longueur, figure 2.

La plaque chaude est réalisée & partir d'une feuille d'TNVAR profilée car il présente un coefficient
de dilatation thermique faible tout en gardant une bonne conductivité thermique. Le chauffage de la
plaque est assuré par une nappe chauffante collée sur I'extrados de celle ci. Elle est dimensionnée de
fagon & pouvoir atteindre la température de 200 °C. L'ensemble est isolé de 'ambiance et la plaque est
équipée de thermocouples (type K, chemisés de 0,5 mm de diameétre) pour vérifier que la répartition de
température est homogéne dans I'espace et constante dans le temps.
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Figure 2 La zone de dépot — Détail du montage

La plaque froide, qui est destinée & recevoir le dépot de NaCl, doit présenter un rugosité aussi
faible que possible pour ne pas piéger mécaniquement les particules. Il s'agit d'une "boite a eau”,
réalisée en laiton dont la face sensible a subi un poli miroir avant d'étre revétue d'une couche de Nickel
déposé électro-chimiquement pour assurer la longévité de cet aspect de surface.

La distance entre les deux,plaques et donc le gradient thermique est garanti par une cale d'¢paisseur
réalisée en "thermalite" de 5 mm d'épaisseur qui a également pour role de limiter les échanges
thermiques entre les deux plaques.

EQUIPEMENTS DE MESURE

> LE FILTRE DE RECUPERATION est constitué d'un tube en acier inoxydable contenant une masse
connue de coton compact. La masse de sel recueillie est obtenue par simple pesée du coton.

> LE DEBIT DE GAZ PORTEUR est mesuré par un compteur a gaz "GALLUS" (0,06 a 10 Nm’.h') qui
est placé apreés le filtre de récupération.

> LE CONDUCTIMETRE permet de mesurer la conductivité de la solution d'eau de ringage des
différents éléments constitutifs du banc d'essai et en particulier la plaque froide. Apres étalonnage,
nous obtenons la concentration de la solution et la masse de sel connaissant le volume de la solution.

RESULTATS EXPERIMENTAUX

La durée de I’essai correspond a ’alimentation de la totalité de la solution d’eau salée (soit 100 g
de NaCl). La masse de sel recueillie dans la chambre d’ homogenelsanon représente plus de 90 % de la
masse totale. Les masses déposées dans les “différents éléments : dwergent zone entre les deux
plaques, convergent et filtre permettent connaissant la durée des essais d’évaluer le flux des particules
déposées sur ces quatre éléments. Nous portons en particulier sur la figure 3, le flux de particules
déposées sur la plaque froide, soit m, en fonction de la vitesse de la phase gazeuse. De méme, ces
grandeurs permettent d’estimer le flux de particules alimentant ’espace entre les deux plaques, soit
m . (figure 4). Connaissant m, et m., I’efficacité de dépot entre les deux plaques est égalea m,y/ m..

Les valeurs de Pefficacité sont reportées sur la figure 5 comprises entre 4 et 14 % elles diminuent
au fur et 3 mesure que 1’on augmente la vitesse de la phase gazeuse
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Figure 5 Variation de 'efficacité en fonction de u,,  Figure 6 Variation de V, en fonction de u,

DISCUSSION

Le deépdt des particules dans I’espace entre les deux plaques est il di uniquement au phénomeéne de
thermophorese ?

Pour répondre a cette question nous avons évalué I’efficacité de dépdt par viscophorése dii a
I’écoulement laminaire entre les deux plaques. En admettant que le transport des particules se fait par
diffusion Brownienne, il est possible d’évaluer I’efficacité du dépdt en écoulement laminaire dans une
conduite rectangulaire. Dans nos conditions opératoires, ’efficacité peut étre estimée a I’aide de la
relation :

2/3
LD y
E isc = 4’07 : (6)‘"'

ou Dg est le coefficient de diffusion brownien et Dy le diamétre hydraulique de la conduite. Pour
une vitesse moyenne de 1 my/s,Evisc est égale & 0,1 % aussi dans nos conditions opératoires, les
efficacités mesurées correspondent bien au phénomeéne de thermophorese.

Une vitesse moyenne de thermophorese peut étre évaluée & partir du flux de particules déposées en
écrivant que :

h, =V, xC, (7)

ou C, représente la concentration moyenne des particules entre I’entrée et la sortie de la zone
d’étude. Les valeurs de Vi ainsi calculées sont réportées sur la figure 6.

A partir des caractéristiques géométriques et des propriétés physiques de I’écoulement et des
particules, il est possible d’évaluer une vitesse limite de thermophorése a I’aide de la relation de
Talbot.

La valeur trouvée : Vo, = 1,77.10* m.s™ est nettement inférieure aux valeurs estimées a 1’aide de la
relation (7) qui ne prend pas en compte la thermohydraulique réelle de 1'écoulement gazeux dans
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["espace entre les deux plaques. L’exploitation des mesures expérimentales a l'aide d'un modeéle
admettant le profil de vitesse parabolique de I'écoulement laminaire et la distribution calculée de
températures entre les deux plaques conduit aux valeurs de vitesse de thermophorese représentées sur
la figure 7. Le modéle permet d’obtenir une vitesse de thermophorése indépendante de la vitesse de
I’écoulement et tout a fait compatible avec la vitesse de thermophorése donnée par la relation de
Talbot. Une bonne représentation de la thermohydraulique s’avere donc indispensable pour une
estimation précise d’un dépdt par thermophorese.
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Figure 7 Variation de V', calculée a I'aide d’un modéle représentatif de la thermohydraulique.

CONCLUSION

Le dispositif expérimental congu a permis de mesurer des dépots d’aérosols par thermophorése en
écoulement laminaire. Dans nos conditions opératoires les efficacités mesurées restent faibles et les
valeurs trouvées ne sont compatibles avec les valeurs calculées avec la formulation de Talbot qu’a
condition de représenter au mieux la thermohydraulique de la phase gazeuse dans la zone de dépét.
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TITLE

MEASUREMENT OF PARTICLE REENTRAINMENT FROM A POWDER DEPOSIT IN AN HORIZONTAL AIRFLOW

ABSTRACT

Particles reentrainment from a deposit by a turbulent airflow is important in many discipiines like nuclear safety,
environmental air pollution, sediment transport by wind or surface contamination in semiconductor operations.

A number of theoretical and experimental studies on different aspects of the particle reentrainment phenomenon have been
conducted in the past. However, despite of these numerous and diverse investigations, the knowledge is still in an
elementary stage about reentrainment of polydisperse particles from a cone-shaped deposit exposed to an horizontal
turbulent airflow. Therefore, a program of experiments (BISE) has been carried out in which the reentrainment of
polydisperse particles of different sizes (mear diameter in the range from 5 to 60 pym) from a cone-shaped deposit exposed
to an horizontal airflow (air velocity in the range 0,5 to 10 m/s) has been studied.

The influence of 8 factors (the particle size distribution, the powder humidity, the packed density, the surface roughness, the
dimension of the cone-shaped deposit, the air velocity, the duration of the experiment and the air acceleration) on the
reentrainment has been investigated using the designs of experiments. Results from this study indicate that the reievant
factors are the air velocity and the particle size distribution with a strong interaction between both factors. The powder
humidity and the air acceleration are secondary factors. Based on our results, a semi-empirical formula which describes the
reentrained fraction as a function of a dimensionless particle diameter, is proposed.

RESUME ’
Y .-

*
Le réentrainement par écoulement de l'air de particules déposées sur une surface est un sujet complexe qui intervient dans
de nombreux domaines tels que la sdreté nucléaire, la pollution de lair, le transport éolien de particules ou bien la
contamination de surface dans le domaine de la microélectronique.
Ce processus de mise en suspension, c'est & dire le détachement des particules puis leur envol dans 'écoulement libre, a
suscité et suscite encore de nombreuses études théoriques et expérimentales. Si la connaissance du phénoméne est
relativement claire dans le cas d'une particule sphérique déposée sur une surface plane et exposée a un écoulement
turbulent, celle-ci s’obscurcit lorsqu’on I'on prend en compte les paramétres reiatifs au dépot de particules, aux particules de
la poudre, a la surface d'essai, a I'écoulement d'air ou au milieu ambiant.
Une installation expérimentale dénommée BISE (Banc de mise en Suspension par Ecoulement) a été congue et réalisée au
laboratoire afin d'étudier le réentrainement d'un dépdt de poudre constituée de particules polydispersées (diamétre médian
compris entre 5 et 60 um), exposé a un écoulement d'air horizontal dont la vitesse est comprise entre 0,5 et 10 m/s.
Les effets relatifs de 8 paramétres (la granulométrie de la poudre, la teneur en H20 de la poudre, la masse volumique tassée,
les dimensions du cdne de poudre, la rugosité de la surface, la vitesse de l'air, la durée d'exposition & I'écoulement d’air et
l'accélération au démarrage) sur le réentrainement ont été étudiés suivant une démarche expérimentale basée sur les plans
d’expériences. Les résultats de cette étude indiquent que la vitesse, la granulométrie, ainsi qu'une forte interaction entre ces
deux paramétres, sont prépondérants sur le phénoméne. La teneur en H,0 de la poudre et 'accélération sont, quant a eux,
des paramétres secondaires. A partir de ces données expérimentales, une corrélation semi-empirique décrivant la fraction
reentrainée a été élaborée. Cette corrélation intégre un paramétre adimensionnel fonction de la vitesse de frottement et du
diamétre médian de la poudre considérée.




Introduction

La mise en suspension par écoulement d'air de particules déposées sur une surface ou réentrainement, est un sujet
compiexe qui intervient dans de nombreux domaines. Parmi les plus importants, on peut citer le contrdle de la pollution de
I'air et la contamination de surface en microélectronique. D'autres applications spécifiques existent telles que le transport
éolien de poussiéres minérales, ou bien encore le cycle du combustible nucléaire. Cette derniére application est I'objet de
notre étude.

Dans le domaine nucléaire, I'évaluation des conséquences d'une situation incidentelle pose des questions de surelé
spécifique. Entre autre, en cas d'incident, des matiéres radioactives sont susceptibles d'étre mises en suspension dans les
locaux confinés ou ventilés et ainsi, d'étre transférées jusqu'aux voies de rejet a 'environnement et atieindre I'homme. Le
phénoméne de mise en suspension qui correspond au détachement des particules puis a leur envol dans I'écoutement libre
a suscité un grand nombre d'études théoriques et expérimentales (Ziskind et al., 1995) notamment ces dix derniéres annees.
Mais si le cas d'une particule sphérique isolée sur une surface plane dans un écoulement turbulent est relativement bien
connu dans la littérature scientifique, une étude bibliographique (Alloul et al., 1999) montre que le niveau de connaissance
actuelle sur le réentrainement de particules issues d'un tas de poudre polydispersée qui a été exposeé a un écoulement d'air
turbulent, est faible. Notamment, il ne permet pas de quantifier ce réentrainement en terme de coefficient ou de fraction mise
en suspension. De pius, on ne connait pas les facteurs qui ont un effet sur ces coefficients. Or, dans le cadre des études de
streté, ces coefficients sont indispensables puisqu'ils permettent de calculer, & partir d'un terme potentiellement dispersable
(ex : un tas de poudre), la quantité de matiére susceptible d'étre réellement dispersée. C'est pourquoi, nous NoOuUs pProposons
d'étudier cette situation illustrée par la Figure 1, en adoptant une approche macroscopique.

Direction de
I'écoulement libre Particules mises
en suspension

Structures
turbulentes —/
R

Surface rugueuse

Ny B AR
Tas de poudre
polydispersée
Figure 1 — Représentation schématique de la mise en suspension de particules d'un dépdt de poudre exposé a un
écoulement d'air turbulent.

Cette figure illustre que le réentrainement d'un depot de poudre est un phénomeéne multi-paramétre complexe. Notre travail
vise donc, & rechercher les différents paramétres fondamentaux qui gouvernent le processus de mise en suspension d'un
dépot de poudre constituée de particules polydispersées exposé a un écoulement d'air horizontal turbulent et a quantifier
leurs effets. Dans un second temps, nous nous proposons d'élaborer une corrélation semi-empirique qui soit facilement
exploitable en terme de coefficient de mise en suspension ; ceci en décrivant le réentrainement a partir d'un paramétre
adimensionnel issu de notre travail expérimental.

Dans des études précédentes (Alloul et al., 1999 ; 2000), nous avons décrit I'installation BISE (Banc de mise en Suspension
par Ecoulement) congue et réalisée au laboratoire afin de conduire nos expériences. Dans un premier temps, les
performances aérauliques de BISE ont éte étudiées dans le but de bien caractérisgr {'ecoulement & proximité du tas de
poudre. Une méthodologie expérimentale de mesure de la fraction réentrainée Rieent définie comme le rapport de la
quantité de matiére réentrainée sur la quantité de matiére initiale, a ét@ évaluée ; elle a montre que notre méthode conduit a
une limite de détection de 2.10° (ceci pour une masse initiale de 5 g de poudre) ainsi qu'a une bonne répétabilité des
mesures (coefficient de variation de 30 %). Enfin, les premiéres expériences réalisées sur la base de plans d'expériences ont
permis d'apprécier les effets principaux de huit paramétres retenus sur la mise en suspension. Nos résultats mettent en
évidence que, dans la gamme expérimentale étudiée, la vitesse et la granulométrie, ainsi qu'une forte interaction entre ces
deux paramétres, sont les paramétres les plus influents sur la mise en suspension. D'autres expériences ont été effectuées
par la suite. Nous présentons ici un bilan synthétique de I'étude expérimentale réalisée sur les effets relatifs de 'ensemble de
ces huit paramétres sur le réentrainement. Aprés une comparaison de nos résultals expérimentaux avec un modéle
microphysique récent de la littérature, nous décrivons lanalyse effectuée pour élaborer une correlation semi-empirique du
réentrainement. Cette corrélation adimensionnelie est ensuite présentée et son domaine de validité, discuté.

Installation BISE et premiers résultats expérimentaux

Pour mener a bien nos expériences, une installation expérimentale spécifique BISE (Banc de mise en Suspension par
Ecoulement) a été congue et réalisée au laboratoire. Ce dispositif d'environ 5 métres de long fonctionne en circuit ouvert.
L'air circule par aspiration dans le banc grace & une pompe a vide située en aval de BISE. La zone principale de l'installation
est constituée d'une veine d'air parallélépipédique de 40 cm de long, 12 cm de large et 7 cm de haut. En sortie de cette veine
paraliélépipédique se trouve une surface d'essai sur laquelle est déposée la poudre test. Cette surface d'essai en aluminium
est circulaire (4 cm de diamétre) et amovible. La Figure 2 présente le schéma de notre installation.
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Figure 2 — Schéma de l'installation expérimentale BISE (Banc de mise en Suspension par Ecoulement).

Ce dispositif permet de travailler dans des conditions de vitesses d'air variant entre 0,1 et 10 m/s. L'étude aéraulique de
l'installation réalisée avait pour but essentiel de caractériser les champs de vitesse et de turbulence de la veine au niveau de
la zone du dépét de poudre, et également de déterminer les vitesses de frottement v- caractéristiques de I'installation & partir
d'une caractérisation de la couche limite (Alloul et al., 2000).

Afin de realiser notre étude, nous nous sommes propc.és d'effectuer des expériences que nous qualifions de semi-globales,
afin que les coefficients déterminés dans notre travail soient directement utilisables. A partir de notre étude bibliographique et
compte tenu des contraintes techniques de linstallation BISE (Alloul-Marmor et al., 2001), huit paramétres susceptibles
d'influencer la mise en suspension ont été retenus pour notre étude. Devant le nombre important de paramétres a étudier,
une méthodologie expérimentale basée sur les plans d’expériences a été adoptée. Cette approche statistique a I'avantage
de réduire le nombre d'expériences a réaliser tout en optimisant les résultats. Les huit parametres retenus sont les suivants :

- la distribution granulomeétrique des particules caractérisée par son diamétre médian dso,
- la masse volumique tassée de la poudre,

- lateneur en eau de la poudre,

- les dimensions du cdne de poudre,

- larugosité de la surface d’essai,

- la vitesse de I'écoulement d'air,

- la durée d'exposition a I'écoulement,

- laccélération au démarrage de I'écoulement d'air.

L'analyse statistique effectuée sur une premiére série d’expériences a permis d'apprécier l'influence relative des paramétres
principaux de mise en suspension. Elle montre clairement que la vitesse et la granulométrie ont une contribution trés
significativement supérieure a celles des six autres facteurs ; ces deux parametres ont donc un rdle prépondérant sur le
reentrainement.

De plus, une forte interaction positive entre ces deux paramétres est apparue. Afin d'étudier de fagon pius fine I'évolution de
la fraction réentrainée en fonction de la vitesse et de la granulométrie, une étude spemf que de ces deux parameétres sur le

réentrainement a été effectuée. v
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Figure 3 — Evolution de la fraction réentrainée en fonction de la vitesse de I'air pour différentes tailles de particules
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La Figure 3 montre I'évolution de la fraction réentrainée Kreent en fonction de la vitesse d'air dans BISE pour cing
distributions granulométriques de poudre d'Al,Os. Les fractions réentrainées sont représentees avec un intervalle de
confiance & 1o pour des durées d'exposition a I'écoulement de 15 min. Les différentes poudres sont caractérisées sur la
figure par leur diameétre médian équivalent en volume. Elles ont toutes un écart type géometrique de l'ordre de 1.3: les
poudres ont donc des distributions granulométrigues faiblement dispersées.

L'analyse de ce graphe nous améne a faire plusieurs commentaires :

- Le réentrainement d'un dépét de poudre, de forme conique est un phénoméne a seuil. En effet, & granulométrie
constante, la mise en suspension n'a lieu qu'a partir d'une certaine vitesse critique correspondant a une vitesse seuil de
reentrainement.

- Ce seuil de vitesse est dépendant de la taille des particuies : on observe que plus la taille des particules augmente,
plus la vitesse seuil de réentrainement diminue. Ainsi, I'effet de la vitesse sur la mise en suspension est d'autant plus grande,
que la granulometrie de la poudre est grande ; ceci dans notre domaine expérimental. Ce résultat est conforme a la physique
de t'adhérence.

- Enfin, le phénoméne de réentrainement s'étend sur plusieurs ordres de grandeur. En effet, la fraction réentrainée
représentée ici sur une échelle linéaire, ne permet pas de décrire correctement [‘évolution de fa mise en suspension
notamment pour les faibles vitesses. Or dans BISE, la limite de détection obtenue nous permet de mesurer des fractions
mises en suspension de l'ordre de 10°°. Ainsi, une représentation semi-logarithmique du phénoméne permet de décrire le
réentrainement sur six ordres de grandeurs.

Bilan expérimental sur les effets des paramétres retenus

Afin d'étudier l'nfluence relative des six autres parameétres apparus non significatifs devant la forte influence de la vitesse et
de la granulométrie dans notre travail précédent, nous avons conduit une nouvelle série d'expériences pour des valeurs
fixées de vitesse et granulomeétrie. Ainsi, une analyse sur 'ensemble des données expérimentales a permis d'apprécier deux
parameétres de réentrainement dits « secondaires » : il s'agit de la teneur en eau de la poudre et de I'accélération au
démarrage de I'ecoulement. Ces detix paramétres ont une influence non négligeable sur la mise en suspension apres i'effet
important de la vitesse et de la granulométrie et dans certaines conditions dont nous reparlerons. Nous avons noté que :

- Lorsque la poudre contient environ 1 mgH:O/g de poudre (i.e. poudre telle qu'elle nous a été livrée), le
réentrainement est plus faible que pour une poudre séche (i.e. 0 mgH20/g). Ceci s'explique par une diminution des forces
d'adhérence due a une diminution des forces de capillarités dans le cas d'une poudre séche. Ainsi, le réentrainement
correspondant au rapport des forces aérodynamiques sur les forces d'adhérence, en est augmenteé.

- La fraction réentrainée augmente avec l'accélération au démarrage de I'écoulement d'air. Cette derniere corespond
donc au temps de mise en vitesse de I'air dans l'installation. Des durées d'exposition trés courtes (30 s) associées a de
faibles accélérations (0,3 m/sz) ont donc pour conséquence de réduire le temps d’exposition a la vitesse réelle imposée.
Dans ces conditions, on observe une diminution de la fraction réentrainée. Quant aux fortes accélérations, elles sont
probablement responsables d'un effet de souffle créant une turbulence additionnelle dans la veine ; ceci aurait pour
conségquence une augmentation de la fraction mise en suspension.

Le Tableau 1 récapitule les difierents effets des paramétres retenus et présente les domaines d'études pour lesquels ces
facteurs ont été étudiés dans BISE :

Tableau 1 - Classement des parametres et domaines expérimentaux dans BISE

'
i

PARAMETRES DOMAINE EXPERIMENTAL
PRIMAIRES Vitesse de l'air 05a10m/s
Granulométrie de la poudre d'Al,0, 5459 ym (og = 1,3)
SECONDAIRES Accélération de I'air 0,3 430 m/s2
Teneur en H2O de la poudre 0 et 1 mgH20/g
NON Durée d'exposition 30 s 4 60 min
SIGNIFICATIFS Forme du las Cdne - Obélisque - Galette
Rugosité de la surface 04a12,5pm

Masse volumique tassée de la poudre 1,5 32 g/cm3

D'aprés ce tableau, quatre paramétres, & savoir la durée d’exposition, la forme du tas, la rugosité de la surface et la masse
volumique de la poudre ont un effet non significatif sur le réentrainement. Toutefois, les influences négligeables de la durée
d’exposition et de la forme du tas nous interpellaient. C'est pourquoi, nous avons conduit des expériences spécifiques de ces
deux facteurs sur le réentrainement. |l ressort que :



- Au-dela d’une durée d'exposition de deux minutes, la fraction mise en suspension tend a se stabiliser vers une
valeur limite,

- Pour les trois types de forme de tas étudiée, I'influence de celle-ci intervient au-dela d'une vitesse caractéristique
(égale a environ 8 m/s pour une poudre de 46 um). Cette vitesse correspond & ['apparition de la phase de déformation du
dépdt. Cette phase apparait dés lors que la fraction mise en suspension est supérieure a environ 10 % de la masse de
poudre initiale. On constate alors que le réentrainement augmente avec la hauteur du dép6t.

Cependant, devant I'influence trés forte des paraméires primaires (vitesse - granulométrie) puis secondaires (accélération -
teneur en H;0), les effets de la durée d'exposition et de la forme du tas ne sont pas significatifs dans nos conditions

expérimentales.

Comparaison a un modele théorique

Bien que nos résultats soient issus d'une approche macroscopique, il nous semblait important de pouvoir confronter nos
données a un modéle de réentrainement microphysique.

Publié trés récemment, le modéle de Biasi et al. (2001) traite le cas du détachement d'une particule sphérique isolée et
déposée sur une surface rugueuse, suivant un mouvement d'osciliations de la particule autour des aspérités de la surface.
Cette approche fort prometteuse, suggeére que le réentrainement est un phénoméne quasi-statique (du fait qu'a partir d'une
période trés courte, la mise en suspension n'évolue pratiquement plus). D'autre part, ce modéle a été confronté a des
résultats expérimentaux acquis pour des tailles de particules comprises entre 0,1 et 30 um et ce, pour deux types de dépét :
monocouche et multicouche. C'est pourquoi sa comparaison avec notre étude nous semblait fort intéressante. La Figure 4

présente les résuitats de cette analyse.

1E+00 0
F & Exp BISE
T 1E-01 I
p 3 46 pm
5 o
W 1E-02 § —>~BIASl et al.
¥ 3 *
° E
:g 1E-03 1 * a
& 3 m
S 1E-04
$ ] .
_S 1£.05 E . = ® Exp BISE
= 3 17 um
@ 3
L 1E-06 J ~-BIASl et al.
L[ L e —

060 01 02 03 04 05 06 07
Vitesse de frottement dans BISE v. (m/s)

Figure 4 — Comparaison des résuiltats expérimentaux de BISE avec le modéle de Biasi et al. (2001) pour des dépdts de
poudre

La Figure 4 décrit la fraction réentrainée en échelle logarithmique en fonction de la vitesse de frottement v, dans

Iinstallation. On observe sur ce graphe, les résultats expérimentaux obtenus dans BISE pour les tailles de particules de 17 et
46 um, ainsi que les valeurs de fractions mises en suspension, calculées avec le modéle de Biasi et al.. Cette représentation
de la fraction réentrainée confirme bien que, dans le cas d'un dépdt de poudre"conique, le phénoméne de mise en
suspension s'étale sur plusieurs ordres de grandeurs. D'autre part, on remarque clairement que le modéle de Biasi et al. ne
décrit pas correctement les données expérimentales de BISE, notamment pour les faibles vitesses. En effet, nos résultats
sont sous-estimés d'au moins deux ordres de grandeurs.

Il s'avérait donc nécessaire pour nous de développer une corrélation semi-empirique permettant de décrire le réentrainement

par écoulement d’air d'un dépét de poudre.

Elaboration d'une corrélation semi-empirique

Afin d'élaborer une corrélation semi-empirique de la mise en suspension a partir de nos résultats expérimentaux, nous nous
sommes basés sur une approche simplifiée du réentrainement : le bilan des forces. Celui-ci suggére que le réentrainement
d'une particule déposée sur une surface a lieu lorsque le rapport des forces aérodynamiques sur les forces d'adhérence
dépasse une valeur seuil correspondant a une vitesse critique. Autrement dit, la particule est détachée de la paroi lorsque les
forces aérodynamiques sont supérieures aux forces d’adhérence qui agissent sur la particule.

Les forces aérodynamiques sont des forces proportionnelles & des puissances de la taille des particules d, et de la vitesse
d’'écoulement V. Les forces d'adhérences sont, quant a elles, uniquement proportionnelles & une puissance de dp. En
admettant que la fraction réentrainée correspond au rapport de ces deux types de forces, on peut donc supposer que la
fraction réentrainée doit étre fonction de la taille des particules mais également de la vitesse de I'écoulement.
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Dans la littérature et notamment dans le domaine du réentrainement, il existe un paramétre adimensionnel qui intégre ces
deux paramétres. Il s’agit du diamétre adimensionnel dso+ défini suivant la relation :

(1

do 4= -5
50 v

ou v est la viscosité cinématique de l'air.

Ce paramétre nous semblait donc bien adapté a notre étude puisque, en plus d'intégrer la granulometrie de la poudre et la
vitesse de I'air par l'intermédiaire de la vitesse de frottement, il traduit I'interaction de ces deux parametres par leur produit. A
partir de ce diameétre adimensionnel, nous avons effectué une régression sur I'ensemble de nos points expérimentaux. Le
résultat de cette analyse nous permet d'obtenir la corrélation semi-empirique suivante :

K. opr = 6,4.103.(d, +F (2)

REENT

Cette corrélation a alors été comparée a nos données expérimentales. Le graphe de la Figure 5 décrit la fraction réentrainée
obtenue expérimentalement en fonction de ceile prédit par la corrélation.
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Figure 5 - Fraction réentrainée expérimentale en fonction de la fraction réentrainée calculée a partir de la corrélation

Ce graphe met en évidence que notre corrélation semi-empirique décrit correctement nos résultats expérimentaux dans un
intervalle de + un ordre de grandeur. Ces limites sont représentées sur la Figure 5 par les deux droites pointillées qui
encadrent la corrélation. Dans ces conditions, 90 % de nos résultats expérimentaux sont inscrits dans cet intervaile.

Validité de la corrélation et discussion

Cette comélation, fonction des deux paramétres primaires du réentrainement, est valable sur I'ensemble du domaine
expérimental de BISE décrit dans le Tableau 1, pour des tailles de particules comprises entre 17 et 59 pm et pour des
durées d'exposition > 2 min. . % e
Toutefois, dans la zone ol apparait la déformation du dépét estimée a 0,9 < dsgt < 1.5, le phénomene de mise en
suspension est difficilement maitrisable et un parameétre peu influent pour de trés faibles ou trés fortes fractions réentrainées
peut alors avoir un réle non négligeable sur la mise en suspension. C'est le cas des deux parameétres secondaires mis en
évidence dans notre étude expérimentale, notamment lorsquils sont égaux aux valeurs limites de leur domaine
expérimental. Des expériences effectuées dans ces conditions sont présentées sur la Figure 6. On peut y observer la
corrélation estimée & + un ordre de grandeur en fonction du diamétre adimensionnel, ainsi que les fractions expérimentales
mesurées entre autre pour des accélérations de 30 mi/s?, des poudres séches et des durées d'exposition de 30 s.
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Ce graphe met en évidence que dans l'intervalle 0,9 < dsp+ < 1,5, notre corrélation sous-estime les résultats experimentaux
pour les fortes accélérations et les poudres séches, alors qu'elle surestime les données pour des durées d'exposition tres
courtes. Dans cet intervalle, la corrélation est valable pour des gammes réduites des deux paramétres secondaires, a
savoir :

une accélération < 21 m/s? et une teneur en H20 de la poudre > 0 mgH20/g de poudre.

Dans le cadre de la slreté nucléaire ol I'on s'intéresse essentiellement au terme enveloppe du réentrainement, on peut
suggérer de considérer qu'au-dela de dso+ > 0,9, la fraction réentrainée est totale. En dessous de cette valeur, la corrélation
(2) représente correctement la mise en suspension par écoulement d'air d'un dépét de poudre polydispersée.

Conclusions et perspectives

Rappelons-le, le dispositif expérimental que nous avons réalisé au laboratoire a pour but d'étudier les paramétres qui
régissent le phénomeéne de mise en suspension ou réentrainement par écoulement d'air turbulent de particules d'une poudre
polydispersée déposée sur une surface.

Ainsi, nous avons pu identifier et classer expérimentalement l'influence de huit paramétres sur le réentrainement. Pour les
conditions expérimentales de BISE, il ressort que :

-la vitesse de I'écoulement d'air et la granulométrie de la poudre ainsi que leur interaction positive sont les deux
paramétres primaires responsables de la mise en suspension,

-la teneur en H,0 de la poudre et I'accélération de I'écoulement d'air sont les parametres secondaires,

-les quatre autres parametres (durée d'exposition, teneur en H20 et masse volumique tassée de la poudre, et rugosité
de la surface) sont non significatifs sur le réentrainement.

La fraction réentrainée a alors été déterminée en fonction des deux parametres principaux (vitesse et granulométrie), et
nous avons pu développer une corrélation semi-empirique décrivant le réentraingment. Cette corrélation élaborée a partir
d'un paramétre adimensionnel, intégre les deux parametres primaires de la mise en ¥spension.

Dans un avenir proche, les résultats issus de notre étude seront confrontés a des résultats d'expériences réalisées sur des
poudres radioactives (PuO;, UO, et MOx), élargissant ainsi le domaine d'application de notre travail. Pour ce faire, une
installation expérimentale dénommée BISE Active a été spécialement congue et réalisée récemment.
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DISCO : UNE ENCEINTE EXPERIMENTALE POUR L'ETUDE DE LA DISPERSION
DE CONTAMINANT - APPLICATION A LA CHUTE DE POUDRES

F. Gensdarmes (1), O. Witschger (1), G. Basso (1) et J. Monnatte (2)

(1) Institut de Protection et de Sareté Nucléaire, Laboratoire de Physique et Métrologie des Aérosols et du
Confinement. IPSN'DPEA/SERAC - CEA/Sadlay, 91191 Gif-sur-Yvette cedex.
(2) (COGEMA, Direction Sireté Sécurité Quaiité. 1 rue des Hérons, 78182 Saint Quentin en Yvelines cedex.

TITLE : DISCO AN EXPERIMENTAL FACILITY FOR AIRBORNE RELEASE STUDIES -
APPLICATION TO POWDER SPILLS

ABSTRACT :

Within the framework of airborne release studies which are carried out at IPSN; whose objective is the
evaluation of source terms of contamination in the nuclear fuel cycle facilities, in operational condition
or in accidental condition, an experimental facility named DISCO has been designed. This facility
allows us to conduct experiments for measuring the source airborne coefficients of free fall spill
powders scenarios in a containment. The first measurement results show us a good repeatability of
the powder fall experiments. Moreover, these results are close to the very few data existing in the
literature. We measure a source airborne coefficient equal to 2,32x10 for a mass of 100 g of alumina
powder falling 3 m height; the dispersion of the results is characterised by a coefficient of variation
equal to 13 %.

RESUME :

Cette étude s'inscrit dans le cadre des mesures de mise en suspension particulaire effectuées a IlPSN ; elle a
pour objectif févaluation de termes sources de contaminations dans les installatons nucléaires du cycle du
combustible, en condition opérationnelle ou bien en condition accidentelle. Nous présentons une
installation expérimentale dénommée DISCO, permettant de mesurer des coefficients de mise en
suspension lors de la chute d'une poudre dans une enceinte. Les premiers résultats des mesures
montrent une bonne répétabilité des expériences de chutes de poudres ; de plus, ces résultats sont
proches des quelques données existantes dans la littérature. Nous mesurons un coefficient de mise
en suspension égal & 2,32x10" pour une masse de 100 g de poudre d'alumine chutant de 3 m de

hauteur, la dispersion des résultats est caractérisée par un coefficient de variation égal a 13 %.
%
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INTRODUCTION

Dans lindustrie nucléaire, notamment dans les installations du cycle du combustible, il est
nécessaire de pouvoir évaluer les conséquences d'accidents hypothétiques lors de la manipulation de
poudres contaminantes. Ainsi, le cas de la chute accidentelle d'une poudre radioactive (poudre de
MOX, ...), est envisagé lors des études de sireté de ces installations. Dans ces études, on utilise
couramment des coefficients de mise en suspension permettant de définir des termes sources de
contaminations en condition opérationnelle ou bien en condition accidentelle de l'installation.

Dans le cas de la chute d'une poudre dans une enceinte, nous pouvons définir la fraction
massique mise en suspension, appelé encore coefficient de mise en suspension (K), par I'expression :

K=myM , (1)
ol m, représente la masse de poudre présente sous forme d'aérosol apres la chute
(kg) et M la masse de poudre ayant chuté (kg).

Il existe de nombreux facteurs potentiels pouvant influencer la masse de contaminant mis en
suspension lors de la chute d'une poudre, nous pouvons citer par exemple : la hauteur de la chute ; la
granulométrie, la masse et la nature de la poudre ; le mode de déversement (chute d'un paquet,
écoulement continu ...) ; les conditions aérauliques régnant dans l'enceinte au moment de la chute.

Nous pouvons distinguer deux types de chutes de poudres suivant les écoulements
aérauliques rencontrés : la chute en air calme et la chute dans de l'air en mouvement. Dans le premier
cas, les écoulements d'air dans I'enceinte sont induits par la chute de la poudre. Dans le deuxieme
cas, la poudre chute dans un air déja en "mouvement”. Ces deux situations ont eté étudiées
expérimentalement par Sutter (1980) et Sutter et al. (1981). Signalons que le cas étudié par Sutter
(1980) concerne la chute d'ine poudre dans un flux d'air horizontal, ce qui n'est pas représentatif de
laéraulique d'une enceinte ventilée. Sutter et al. (1981) ont détermine la fraction mise en
suspension K (eq. 1) pour des poudres d'UO, appauvri et de TiO,. Les poudres utilisées ont des
granulométries fines, les diamétres aérodynamiques médians en masse sont d'environ 3,5 ym.
Dans leurs expériences, les auteurs font varier la hauteur de chute (1 m et 3 m) etia masse de la
poudre (25 g 4 1000 g). Le volume de leur enceinte est environ 20 m>. Leurs résultats indiquent
des valeurs de K comprises entre 0,5x107 et 1,2x10'3.

Par ailleurs, cette étude montre que la fraction mise en suspension augmente avec la hauteur
de chute. En revanche, le coefficient varie faiblement en fonction de la masse ou de la nature de la
poudre (UO, ou TiO,). Les auteurs mesurent également la granulométrie de la poudre grace a un
impacteur en cascade. Leurs résultats semblent montrer que 'aérosol issu de la chute a un diametre
médian plus élevé que celui de la poudre.

Finalement, l'analyse des données existantes concernant la mise en suspension lors de la
chute d'une poudre révéle un manque de connaissances d'une part, des divers parameétres influant
sur la mise en suspension, d'autre part, des valeurs du coefficient de mise en suspension
correspondant a des scénarii d'incident ou d'accident a lintérieur des laboratoires et usines du cycle
du combustible nucléaire. A .

L'objet de cette étude est de qualifier une enceinte expérimentale {DISCO) dédiée a I'étude de la
dispersion de contaminant et plus particuliérement 3 la mesure du coefficient de mise en suspension
dans le cas de la chute d'une poudre non radioactive. Pour ce faire, nous présentons d'une part,
f'enceinte DISCO et la démarche expérimentale adoptée, d'autre part, les résultats des premiers
essais de chutes de poudres en terme de coefficients de mise en suspension ainsi que la

caractérisation des particules dispersées.



INSTALLATION DISCO ET METHODOLOGIE EXPERIMENTALE

L'installation DISCO est composée d'une structure métallique de base octogonale de largeur
égale a 3 m, la surface du plancher étant égale a 7,42 m? (cf. fig. 1). Des panneaux transparents en
plexiglas s'encastrent dans la structure et font offices de fenétres de visualisation. La hauteur utile
maximale de I'enceinte est égale @ 5,5 m. Cette hauteur peut étre réglée grace a un faux-plafond
mobile, ce qui permet de faire varier indépendamment la hauteur de chute de poudre (1 m a 5,5 m) et
le volume de l'enceinte (~7 m® a ~40 m3). Le faux-plafond est équipé de 4 palans mobiles ce qui
permet de positionner plusieurs appareils de mesures dans I'enceinte.

/ N

55m

Figure 1 - Schéma de linstallation DISCO

Cette enceinte est équipée d'un systéme de versement de la poudre de type "largage d'un
paquet”. Ce systéme est constitué d'un trongon de tuyau en PVC de diameétre eégal a 10 cm, fermé par
une trappe a commande automatique (cf. fig. 2). Lors de I'ouverture de la trappe, la masse de poudre
contenue dans le cylindre tombe d'un coup sous la forme d'un paquet. Pour mesurer la masse des
particules mises en suspension lors de la chute, nous utilisons simultanément 4 ?réleveurs d'aérosols
a forts débits (cf. fig. 2). Ces préleveurs ont un débit total (Q;) d’environ 480 m’/h, ce qui permet de
collecter rapidement les particules mises en suspension sur des filtres THE ; la masse des particules
est ensuite déterminée par la pesée des filtres sur une microbalance. Pour une hauteur h de plafond
égale a 3 m, le volume de I'enceinte V, est égal 4 22,3 m?®, nous obtenons alors un temps d'épuration

théorique T égal & 167 s (V,/Q, ) lorsque les 4 préleveurs sont utilisés simultanément au débit

maximal. En considérant une hypothése de mélange instantané et homogéne dans l'enceinte, le
temps nécessaire pour assurer une épuration de 99 % de la masse d'aérosol, donné par la
théorie, est égal a 4,6xT soit environ 13 min. En conséquence, pour cette configuration
expérimentale (h=3 m), nous fixons le temps de prélévement aprés la chute de poudre a 15

minutes.
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Figure 2 - Schéma de l'implantation du verseur de poudre
et des préleveurs 3 forts débits dans I'enceinte DISCO.




Signalons que dans nos expériences, la chute de poudre s'effectue en "air calme” : les
préleveurs a fort débit sont déclenchés immédiatement aprés la chute. L'action des préleveurs
entraine une homogénéisation rapide des particules mises en suspension dans l'enceinte, par la
présence de puissants jets d'air turbulent au niveau du rejet des pompes. En conséquence,
I'aérosol produit lors de la chute de poudre en air calme est dispersé dans I'enceinte pendant la
phase de prélévement. Son évolution peut alors atre affectée par des phénoménes de depots
turbulent ou de sédimentation différents de ceux attendus dans le cas réel de l'air calme.
Toutefois, ces effets peuvent étre pris en compte dans un modéle d'épuration pour estimer les
pertes de particules pendant le prélévement et ainsi corriger les données pour obtenir la masse
initialement mise en suspension a partir de la masse effectivement prélevée.

Nous représentons sur la figure 3 un exemple de mesure de vitesse d'air réalisée pendant
une expérience a blanc et a laide d'un anémometre omnidirectionnel positionné au centre de
Fenceinte a une hauteur de 1,40 m. La vitesse moyenne de l'air est égale a 0,32 m s™' avec un écart
type égal a 0,14 m s Nous constatons, sur la figure 3, qu'il existe dans I'enceinte des vitesses d'air
fluctuantes non négligeables devant par exemple la vitesse de sédimentation des particules. Par
exemple, pour des diamétres aérodynamiques de 5 pm, 20 ym et 100 um, les vitesses de
sédimentation sont respectivement 0,08 cm s", 1,2 cm s'et26 cms’.
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Figure 3 : Mesures de vitesses d'air pendant le prélevement, r = 0cm, h =140 cm.

RESULTATS

Afin de déterminer la répétabilité des expériences de chute de poucre, nous avons réalisé une
série de 10 mesures du coefficient de mise en suspension pour une hauteur de chute égale a3 m
avec de la poudre d'alumine (ALO;) de diamétre médian en masse égal 4 3,2 um. La masse de
poudre d'alumine est d'environ 100 g par chute (la masse moyenne des chutes est égale a 104,6 g).

Nous présentons sur la figure 4, une photographie de impact de la poudre sur le plancher de
I'enceinte. Nous pouvons constater sur cette figure, une légére diss r étrie ce l'impact probablement
due au meécanisme d'ouverture du verseur. Signalons toutefois, que limpact obtenu est similaire a
celui figurant dans I'étude de Sutter et al. (1981).

Figure 4 : Photographie d'un impact de poudre sur le plancher de l'enceinte (m=100 g, h=3 m).




Nous représentons sur la figure 5 les résultats des mesures du coefficient de mise en
suspension pour chaque expérience.
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Figure 5 : Expériences de répétabilité d'une chute de poudre, M—p =104,6g,h=3m.

Sur I'ensemble des 10 expériences de chutes de poudres nous déterminons un coefficient de
mise en suspension moyen égal a 2,32x10°. L'écart type caractérisant la dispersion de ces résultats
est égal a 3,03x10™, ce qui nous donne un coefficient de variation égal a 13 %. Finalement, ces
résultats montrent une bonne répétabilité des expériences de chutes de poudres.

Par ailleurs, nous cherchons a caractériser les particules mises en suspension en effectuant
deux types d'analyses granulométriques. La premiére analyse pemmet de caractériser la poudre que
l'on utilise au cours des essais de.chutes. La seconde permet de caractériser I'aérosol issu de la
dispersion. Pour caractériser la poudre d'essai, nous utilisons un Coulter Multisizer ii. Cet appareil
permet de déterminer le diamétre équivalent en volume (DMV) des particules.

Nous représentons sur la figure 6 la granulométrie mesurée avec le Coulter pour la poudre
d'alumine (nommée SPM-105) utilisée pendant les essais. Le DMV est égal a 3,2 um et |'écart type
géometrique de la distribution est égal a 1,43. En revanche, les caractéristiques données par le
fabricant de la poudre sont les suivantes : diamétre médian égal a 3 um et densité du matériau égale
a39 g/cms. Nous remarquons ainsi une légére différence entre le diamétre annoncé par le fabricant
et le diamétre réel de la poudre.
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Figure 6 : Distribution granulométrique de la poudre d'alumine SPM 105. Analyse Coulter.
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Pour caractériser la poudre dispersée pendant la chute, nous utilisons un APS (Aerodynamic
Particle Sizer). Cet appareil permet de déterminer le diamétre aérodynamique des particules qui sont
échantillonnées pendant I'essai de chute. .

Nous représentons sur la figure 7 l'analyse d'un échantillon prélevé entre Tg et Tg+30 s, To
correspondant & linstant de la chute. Le diamétre aérodynamique médian (DAM) de la distribution est
égal a 5,1 um et 'écart type géométrique est égal a 1,57. '
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Figure 7 : Granulolmétrie de la poudre mise en suspension SPM-105. Analyse APS.

Pour comparer les caractéristiques de la poudre que I'on fait chuter et les caractéristiques de
la fraction mise en suspension, nous devons calculer le diameétre aérodynamique de la poudre & partir
du diamétre équivalent en volume déterminé par l'analyse Couiter. Ces deux diametres sont reliés par
l'expression suivante (Willeke et Baron, 1893) :

d, = B-M-dew ()
1 Cu(d,)

ou d, représente le diamétre aérodynamique, de le diameétre équivalent en volume, Cu le
coefficient de correction de Cunningham, p la densité des particules et y le facteur de forme
dynamique.

Pour appliquer Péquation 2, nous avons besoin du facteur de forme x des particules. Ce
facteur a été mesuré par Mark et al. (1985) pour des particules d'alumine de formes anguleuses. Leur
étude montre que ce facteur dépend du DMV des particules, nota‘mmentvlorsqu'il est supérieur a
10 pm. Ainsi, les auteurs déterminent un facteur de forme dynagnique égal a 1,44 pour une
poudre d'alumine avec un DMV égal & 3,6 pm. Ce résultat étant obtenu pour une poudre de
diamétre proche de la ndtre (DMV = 3,2 pm), justifie 'emploie d'un facteur de forme y = 1,44 pour
interpréter nos résultats.

Dans ce cas, pour une densité égale a 3,9 le DMV déterminé par la mesure Coulter
(DMV = 3,2 pm) correspond a un diamétre aérodynamique égal a 5,3 ym qui est proche du
diamétre déterminé par I'APS (5,1 ym).

Ces résultats semblent indiquer que la mise en suspension est uniforme sur le spectre
granulométrique de la poudre d'essais, nous n‘observons pas d'agrégets de particules dans les
gammes de diamétres analysés.




CONCLUSION

Nous avons présenté une installation expérimentale, nommé DISCO, permettant d'étudier la mise en
suspension de particules lors de la chute d'une poudre. Linstrumentation utilisée permet de déteminer la
masse de particules mise en suspension lors d'une expérience. Toutefois, étant donné que cette meéthode
de mesure perturbe les écoulements aérauliques pendant le prélévement, il est nécessaire de prendre des
précautions lors de linterprétation des résultats ; notamment si 'on cherche a déterminer la masse initiale
mise en suspension. En effet, cette masse peut étre supérieure a la masse prélevée du fait de
phénomenes de dépdts (turbulent, sédimentation) pendant le prélévement, ce qui conduit a sous estimer le
coefficient réel de mise en suspension.

Nous remarquons que les coefficients de mise en suspension déterminés lors de nos expériences
sont du méme ordre de grandeur que ceux déterminés dans I'‘étude de Sutter et al. (1981) ; toutefois,
nos résultats sont légérement supérieurs. En effet, les auteurs ont mesuré un coefficient de mise en
suspension égal & 1,1x10™ pour une chute de 100 g de poudre de TiO, de 3 m de hauteur, le
diameétre médian en masse (DMM) de cette poudre étant égal a 1,7 um, tandis que nous mesurons un
coefficient de mise en suspension égal 4 2,32x107 pour une poudre d'alumine de diamétre médian
égal a 3,2 pm. Cet écart peut provenir d'un effet de la granulométrie de la poudre sur la mise en
suspension. Des expériences de calage avec une poudre similaire a celle utilisée dans I'étude de
Sutter et al. (1981) devront permettre d'interpréter ces résultats. Cette différence peut étre également
attribuée a la méthodologie mise en ceuvre dans les expériences de Sutter et al (1981), comme par
exemple l'incorporation d'un traceur fluorescent dans la poudre de TiO,.
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CHARGE D’AEROSOL PAR DECHARGE ELECTRIQUE : EFFET DE LA FORME DES
PARTICULES SUR LES LOIS DE CHARGES
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Equipe Décharges Electriques et Environnement,
Ecole Supérieure d’Electricité, Plateau de Moulon, 91192 Gif-sur-Yvette Cedex

. Introduction

Dans le cadre de I’étude de la coagulation électrique d’aérosols submicroniques sur des gouttes d’eau
produites par Pulvérisation Electro-HydroDynamique, un chargeur de particules par décharge
électrique a été dimensionné et étalonné. En effet, les décharges électriques a pression atmosphérique
en géométrie hétérogéne (décharge couronne) permettent de produire des concentrations d’ions
unipolaires 2 méme de charger efficacement les particules d’aérosol (dans les precipitateurs
électrostatiques, par exemple). Le processus physique mis en jeu dans le cas de la charge de particules
au sein de la décharge est la charge par champ (E=10° V.m"). Le but de cette étude était donc
d’étalonner le chargeur, c’est a dire de quantifier I'influence des différentes variables expérimentales
sur le niveau de charges des particules. Dans un premier temps, la caractérisation de la décharge
(stabilisation de la décharge, phénoménes de polarisation) a permis de définir précisément les
conditions de charges. Dans un deuxiéme temps, I’identification des différents artefacts de mesures
liés a Dutilisation d’aérosol dans une décharge (polarisation des surfaces, séparation ions/particules,
pertes pendant le transport) a permis de définir un protocole de mesure. L’étalonnage du chargeur a
donc été réalisé dans des conditions de fonctionnement controlées, et a permis, dans un troisieme
temps, de mettre en évidence un effet de la forme des particules sur leur niveau de charge a saturation.
La forme des particules n’est pas prise en compte dans les lois de charges qui considerent toujours des
particules sphériques. Cet effet n’a, a notre connaissance, jamais été montré expérimentalement
excepté dans le cas de particules d’amiante (fibres).

il Montage expérimental et protocole de mesure

Le montage expérimental utilisé pour étalonner le chargeur est représenté schématiquement sur la
Figure 1. Il se compose de trois parties : (i) production et conditionnement de I’aérosol, (ii) charge de
I’aérosol et caractérisation électrique du chargeur et (iii) caractérisation de l'aérosol en sortie de

chargeur (concentration C,, diamétre moyen d o niveau de charge moyen des particules <n,>).
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Figure 1 : Schéma du montage expérimental
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I.1. Production et conditionnement de |'aérosol

Deux générateurs différents ont été utilisés dans cette étude: (i) un Sinclair-Lamer Generator (Pallas)
permettant de produire par condensation hétérogéne un aérosol monodispersé dont les particules
sphériques de DEHS (Di-Ethyl-Hexyl-Sebagate) ont un diameétre compris entre 0,44 et 8 um et (ii) un
genérateur URANUS (Sinaptec) permettant de produire par vibration d’un piezzo électrique un
brouillard de particules d’eau salée dont le diamétre, aprés séchage, est compris entre 0,2 et 1,1 pum.
L’aérosol ainsi produit est (i) mélangé a de 1’air humide (Hr=60%) afin de dépolariser partiellement
les surface isolantes proches de la décharge, puis (i1) injecté dans le chargeur.

[.2. Charge des particules et caractérisation de la décharge

Le chargeur est une décharge fil-cylindre dans laquelle I’aérosol est injecté (cf. Figure 2, sur laquelle
est également représentée une caractéristique courant-tension de la décharge).
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Figure 2 : Schéma du chargeur (décharge fil-cylindre) et caractéristique potentiométrique de la décharge

La tension appliquée au fil permet de créer entre le fil et le cylindre de masse un champ électrique
suffisamment intense pour ioniser le gaz dans I’espace inter électrodes. La forte dissymétrie des
électrodes permet d’obtenir un champ plus fort au niveau de 1’électrode a faible rayon de courbure, ce
qui induit, dans la quasi-totalité de [’espace inter électrode une densité d’ions unipolaire (dans notre
cas, négative). A tension croissante, différents régimes de décharge se succédent : (i) un régime de
collecte (ou les ions présents sont collectés, mais ou le champ électrique n’est pas suffisant pour
loniser le gaz), suivi (i1) d’un régime de décharge non auto-entretenue (ou le champ est suffisant pour
ioniser, mais pas assez pour se passer des électrons germes permettant d’initier les avalanches
électroniques), (iif) un régime de decharge auto-entretenue (ou régime de Trichels) pour lequel la
décharge est stable et homogéne spatialement (ce régime sera le régime choisi pour charger les
particules) et (iv) le passage a I’arc correspond a la liaison par un filament des deux électrodes (le
courant y est trés élevé, et son caractére inhomogene induit un endommagement des électrodes et une
mauvaise efficacité de charge). La fréquence des impulsions Trichels permet de caractériser
précisément le régime de décharge (mesures a 'oscilloscope), et donc de définir les conditions de
charges des particules. Par ailleurs, la polarisation partielle des surfaces isolantes en regard de la
décharge (le controle de ’humidité de ’air permet de stabiliser la décharge) induit un courant d’ions
gazeux en sortie du chargeur qu’il convient de separer du flux de particules chargées avant la mesure.
En outre, le dépot de particules chargées sur les électrodes induit une modification du fonctionnement
de la décharge pouvant conduire, selon la nature de I’aérosol (liquide ou solide), a une déstabilisation
de la décharge et au passage a [’arc (cf. Figure 3).
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Figure 3 : Evolution temporelle du courant moyen de décharge, dans le cas d’un aérosol solide de NaCl produit par

un nébuliseur TSI (Cp=10° p.cm™ ; déstabilisation jusqu’a passage a I’arc) et dans le cas d’un aérosol liquide de
DEHS (modification du point de fonctionnement de la décharge sans évolution ultéricure)

Cette évolution temporelle implique de caractériser la durée de stabilité de la décharge afin de charger
les particules dans des conditions contrdlées (la déstabilisation de la décharge induit une modification
de la répartition spatiale des ions gazeux, et donc du niveau de charge acquis par les particules au sein
de la décharge ; cf. Figure 4).
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Figure 4 : Evolution temporelle du nombre de charge m(;)!en (aérosol de NaCl, produit par le générateur URANUS,
Cp=10 p.cm-3)

I faut souligner que cette perte d’homogénéité de la décharge, accompagnée d’un diminution de
Iefficacité de charge, correspond dans ce cas a une augmentation du courant moyen de décharge. Il est
donc important d’effectuer les mesures concernant la charge des particules pendant la plage de
stabilité afin de pouvoir utiliser le courant de décharge pour calculer la densité d’ions (approximation
d’autant plus réaliste que la décharge est homogéne).
Dans ces conditions de fort champ électrique E (de 1’ordre de 10° V.m™), la charge par diffusion est
négligeable, et les particules sont chargées par effet de champ (les particules sont soumises a un flux
d’ions unipolaire du au champ électrique). La loi de charge par champ' est alors utilisée pour décrire le
niveau de charge acquis en un temps t par des particules sphériques de diamétre d, (initialement
neutres), dans une densité d’ions N; :

eu, Nt
(I+7meu,Nz)

n,(r)=n,x

ou n, est la charge a saturation donnée par :
2(e-1
(e+2)

Le niveau de charge dépend donc, pour un aérosol donné (diamétre des particules et nature chimique),

uniquement du produit Nixt et du champ électrique. Afin de comparer par la suite les résultats
expérimentaux avec les niveaux de charge donnés par la loi théorique, nous avons estimé la densité

dre,Eyr} )

n,=(

: PAUTHENIER M.M., MOREAU-HANOT M., “La charge des particules sphériques dans un champ ionisé”, J. Phys. Radium 3, pp. 590, 1932




d’ions N; et le temps de séjour 1 de ces patticules dans cette densité d’ions en fonction des variables
expérimentales (dans les conditions de stabilité de la décharge définies ci-dessus). Le temps de s€jour
est estimé grossiérement en utilisant la surface d’injection des particules dans la décharge Siy, la
hauteur du cylindre de masse h et le débit d’aérosol Q,:
2.

La densité d’ions N; est calculée a partir des mesures (i) du courant de décharge, (ii) de la tension
appliquée et (iii) des dimensions du systéme par addition du champ géométrique Egcomérique €t du
champ de charge d’espace ionique E; :

I

T

V. 1 ¢
wage = 2N (VLE() @ E(r) = Eppo e + E, = m o le N (r)dr
ol ; est la mobilité électrique des ions gazeux, V,m le potentiel appliqué au fil, R, le rayon du
cylindre de masse et R, le rayon de courbure du fil.
En discrétisant I’intégrale du membre de droite, et en résolvant I'équation ainsi obtenue, il est possible
de calculer la densité d’ions moyenne en tout point de I’espace inter électrodes. La comparaison des
niveaux de charges obtenus expérimentalement pour une valeur de Nixt avec la loi de charge par
champ est donc possible.

I.3. Caractérisation de I'aérosol et de sa charge

La caractérisation de I’aérosol est effectuée en amont du chargeur par des mesures granulometnques
(ADME+CNC, ELPI), et en'aval du chargeur par une mesure simultanse de la concentration C, de
particules chargées (a Iaide d'un CNC) et du courant I, de particules chargées (a ’aide d'un
électrométre). Le débit Q. dans I’électrométre étant connu, la charge électrique moyenne portée par les
particules est donnée par :

<np >=

0.C,e

Ce calcul est possible seulement si (i) les ions gazeux soufflés du chargeur avec les particules chargées
ont été préalablement séparés du flux (i.e. I est un courant de particules chargées uniquement), ce qui
est réalisé dans notre montage par un tube métallique de 20 cm de long dans lequel les ions gazeux
sont précipités, et (ii) si les pertes dans la ligne de mesure du CNC et de I’électrométre sont les mémes
(longueurs de lignes et débits d’aspiration identiques pour les deux lignes de mesures).

1. Résultats

La Figure 5 montre 1’évolution de la concentration de particules et du nombre de charges moyen par
particules en sortie de chargeur en fonction du courant de décharge (i.e. de la densité d’ions ; les points
étant obtenus en faisant varier la tension appliquée).
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du courant de décharge Iycparee (aérosol de DEHS, d,=0.44pm, Q,=10L/min)

L’augmentation de la densité d’ions induit bien une augmentation du niveau de charge des particules
et une diminution de la concentration de particules en sortie de chargeurs (par augmentation des pertes
par collection dans la décharge). La Figure 6 montre la comparaison entre les niveaux de charges
obtenus expérimentalement pour un débit dans le chargeur de 10 L/min, pour différentes tailles de
particules de DEHS, et la loi de charge théorique, en fonction du produit Nixt (calculé comme indiqué

ci-dessus).
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Figure 6 : Nombres de charges moyens théoriques et expérimentaux en fonction du preduit Nixt, pour différentes
tailles de particules de DEHS (Q,=10L/min)

Pour les valeurs de Nixt supérieures 4 10" ions.cm™.s, la concordance entre la loi de charge théorique
et expérimentale est bonne. Les mémes expériences réalisées sur la plage de stabilité de la décharge
avec des particules de NaCl montrent un écart important entre les valeurs expérimentales et théoriques

(cf. Figure 7).
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Figure 7 : Nombres de charge moyens théoriques et expérimentaux en fonction du produit Nyxt, pour différentes
tailles de particules de NaCl (Q,=10L/min)

Il existe un décalage important entre les charges a saturation prévues par la loi de charge et les niveaux
de charges atteints expérimentalement. Il faut souligner que les résultats sont présentés ici en termes
de diamétres aérodynamiques et qu’il conviendrait d’utiliser le diamétre de Stokes (puisque la charge
par champ fait intervenir la surface de la particule, et que les densités respectives du DEHS et du NaCl
sont différentes ; 910 kg.m™ et 2100 kg.m™ respectivement). Une hypothése pour expliquer ces
résultats est I’augmentation locale du champ électrique dans le cas des particules « cubiques » de NaCl
(effet de pointe) permettant d’atteindre des champs électriques plus importants au voisinage des
particules. En effet, la charge a saturation dépend du champ électrique, et I’augmentation locale du
champ électrique permettrait d’expliquer la différence de niveaux de charge observée.

Iv. Conclusion

L’étalonnage du chargeur et le controle du régime de décharge ont permis de charger les particules
dans des conditions controlées, et ainsi de mettre en évidence un décalage important entre la loi de
charge analytique — validée expérimentalement dans le cas de particules sphériques de DEHS — et les
niveaux de charges observés expérimentalement lorsque les particules ne sont pas sphériques. Des
observations au Microscope Electronique a Balayage (MEB) sont prévues et devraient permettre de
préciser le facteur de forme des particules de NaCl utilisées, afin de pouvoir intégrer dans la loi de
charge le facteur de forme des particules.
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Résumé

L’objet de cette communication est de faire un point sur la simulation nu-
mérique des aérosols atmosphériques .

Introduction

La pollution atmosphérique en phase gazeuse est aujourd’hui largement étu-
diée et des modéles validés commencent A étre disponibles. La situation est
radicalement différente pour la matiére condensée de ’atmosphére, que ce soit
pour les aérosols ou les nuages.

La matiére condensée joue pourtant un réle crucial :

- la phase condensée est vecteur de la pollution (impact sanitaire direct),

- la présence d’aérosols a une incidence sur le bilan radiatif et donc sur les

constantes photolytiques associées aux réactions de destruction photoly-
tique par absorption du rayonnement solaire,

~ il se produit des échanges de matiéres entre les différentes phases, d’cit des

erreurs possibles si I’on ne tient pas corpte de toutes les phases.
La simulation numérique de ces processus est complexe . On rappelle dans la
partie 1 '’équation générale de la dynamique des aérosols . On présente dans les
parties 2 et 3 les approches multimodales et résolues en taille .

1 GDE : General Dynamic Equation

On s’intéresse tout d’abord a une population d’aérosols mono-composés,
que 'on représente par une densité de concentrations n(v,t) (PSD)!, telle que
n(v,t) dv représente la concentration moyenne en aérosols de volume compris
entre v et v+ dv a 'instant ¢ . La PSD évolue au cours du temps sous I'effet de la
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coagulation, de la condensation-évaporation et de la nucléation {Seinfeld and Pandis, 1998] :

%T:-(v,t) = % / - K(u,v—u)n(u,t)n(v — u,t)du —n(v, t)/ K(u,v)n(u,t) du
ug vy

s N vl
~ v ~

gain par coagulation perte par coagulation

= O™ () ) 4 gy To(t)
O N e’

condensation nucléation

(1)

La physique de chaque processus est spécifiée dans 'expression de leur noyaux
respectifs ; pour les aérosols atmosphériques K(u,v) est essentiellement brow-
nien et Iy(v,t) exprime la convergence vers I'équilibre thermodynamique entre
phases, positif (resp. négatif) pour la condensation (resp. pour I’évaporation) .

2 Approche multimodale

On se réfere ici aux modeles [Binkowski and Shankar, 1995, Whitby and McMurry, 1997).
Cette approche considére la PSD comme une somme de plusieurs modes
log-normaux. Une distribution log-normale est une distribution normale respec-
tivement au logarithme de la variable ( ici diamétre ) de 'aérosol, caractérisée
par son diamétre géométrique moyen D, et son écart-type géométrique moyen
oy . On distingue en général deux ou trois modes :
- le mode de nucléation (nuclei mode) D, < 0.1um, il représente les petites
particules émises ou formées par nucléation,
- le mode de condensation (sccumulation mode) représente les particules de
diamétre compris entre 0.1 ym et 2 um .
On peut également ajouter un troisiéme mode pour les particules de plus gros
diamétre (coarse mode) . La PSD s’écrit donc sous la forme :

0,8 = 30 i enpl- () )

elle est donc entiérement caractérisée par les paramétres n;, Dy, et o, de chaque
mode, lesquels sont reliés & (1) par les équations de conservation des moments

de chaque mode . En effet pour le ¥*™¢ moment du mode i on peut écrire :
K dMf
Mk = ni(Dg_.)ke:cp(E—an g) ‘d =Ck+Ch+GE+EF (3)

avec respectivement

- Ck et C¥ taux de coagulation intramodale et intermodale,

- G¥ taux de grossissement moyen par condensation, E!‘ taux d’émission,
Si I'avantage de cette approche est le petit nombre de variables & calculer, son
principal inconvénient est de contraindre la forme de la PSD et de ne résoudre
la dynamique des aérosols que sur les moments de la PSD, sans tenir compte
des différentes classes de taille d’aérosols . Les approches suivantes proposent
au contraire une résolution en taille de (1) .




3 Approches résolues en taille

3.1 Méthodes stochastiques

Une approche stochatique fournit une méthode de référence, couplant tous
les processus en jeu, et il est hors de question d’utiliser de telles méthodes en
contexte tridimensionnel.

Le principe de tout algorithme stochastique est d'effectuer un nombre ( MC
) d’expériences indépendantes et de moyenner. On représente la PSD par des
particules numériques ( au nombre de P ) que l'on fait coaguler et condenser
suivant les noyaux choisis .

Des algorithmes de ce type ont déja été développés pour résoudre la coagu-
lation : Lushnikov [Domilovskii et al., 1978], Babovsky [Babovsky, 1999).

Lushnikov associe & une particule numérique un aérosol physique. L'incon-
vénient de cette méthode est la décroissance du nombre de particules sous 'effet
de la coagulation alors que les algorithmes stochastiques sont d’autant moins
précis que le nombre de particules numériques diminue.

Une autre alternative est proposée par Babovsky, qui consiste 4 associer &
chaque particule numérique un volume fixe unité d’aérosols. Ceci permet de gar-
der un nombre constant de particules puisque la coagulation conserve le volume
total d’aérosols . Ce type d’algorithme est aussi appelé “mass flow algorithm”
(MF4) .

On se réfere a [Debry et al., 2001] pour I'extension de cette derniére approche
4 toute la GDE . Une particule numérique représente alors un volume d’aérosols
variable sous I'effet de la condensation-évaporation.

Quelques résultats

On a testé cet algorithme dans le cas de coagulation constante et condensa-
tion linéaire couplées, cas pour lequel (1) admet une solution analytique .

La figure 1 montre la validité de I'algorithme en fonction des paramétres M C
et P . Cette méthode permet ainsi d’obtenir une solution de référence pour la
coagulation brownienne ( figure 2 ) pour laquelle on ne dispose pas de solution
analytique .

3.2 Meéthodes déterministes

Ces approches se basent sur une discrétisation spatiale et temporelle de 1),
que l'on peut résoudre soit en séparant chaque processus physique (splitting)
soit en les gardant couplés.

3.2.1 Coagulation : size-binning

Les approches sectionnelles ou size binning sont largement répandues. L’in-
convénient majeur de cette approche est la quasi-impossibilité d’avoir une esti-
mation a priori des erreurs effectuées . Cette approche est surtout utilisée pour
résoudre la coagulation [Jacobson et al., 1994, Gelbard et al., 1980].

Le spectre des volumes d’aérosols [vg, Umax] est divisé en n, boites fer, v
Ces boites sont le plus souvent distribuées de maniére géométrique .

On impose 3 la densité de volume q(v,t) = v n(v,t) une forme déterminée
fi(v) indépendante du temps, le plus souvent constante ou pélynomiale, sur
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chaque boite k. On intégre (1) sur [v; , v{ ] en ne considérant que la coagulation.
On obtient une équation sur Qx(t), volume d’aérosols contenu dans la boite k :

@t =["awow, D=3 a0 -aed e @

k i<k i=1

Les coefficients 5 s'interprétent alors comme la proportion d’aérosols, issus de
la coagulation entre la boite 7 et j, qui arrivent dans la boite k. Ces coefficients
ne dépendent que du noyau et de la forme a priori de la densité prise sur chaque
boite, ils peuvent donc &tre précalculés.

(4) est ensuite résolu en temps, ’algorithme de Jacobson est le plus répandu
car il conserve par construction le volume total d’aérosols , repectant ainsi une
propriété physique de la coagulation.

On présente quelques résultats pour la coagulation brownienne avec une
densité prise constante sur chaque boite (d’oi les fonctions en escalier).

La figure 3 montre la solution SIZE-BINNING pour 50 boites en regard de
la solution de référence MFA précédemment obtenue ( figure 2 } . La densité
est moins bien représentée pour les grosses particules en raison de la largeur
croissante (géomeétrique) des boites.

Par ailleurs la solution SIZE-BINNING sur-estime la solution de référence en
“queue de distribution”, ce phénoméne de diffusion pour les grandes boites vient
d’une part de la sensibilité du calcul aux coefficients de partition [Fernandez-Diaz et al., 2000
et d’autre part au fait que l'on tronque le spectre d'aérosols en v, 2 la diffé-
rence de la solution de référence MFA .

Pour obtenir une meilleure précision, on peut augmenter le nombre de boites.
La figure 4 montre la solution SIZE-BINNING pour 500 boites : celle-ci est cette
fois-ci pratiquement cenfondue avec la solution de référence, mais le tempq de
calcul a été multiplié par 20 par rapport au caleul précédent .
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3.2.2 Condensation-évaporation et nucléation

La GDE (1), une fois réduite a la condensation-évaporation nucléation, de-
vient une équation d’advection sur le spectre des volumes d’aérosols :

on + 8(Ipn)
ot ov

Plusieurs algorithmes ont déja été développés pour résoudre ce type d’équation
différentielle hyperbolique :

- Positive-definite Advection Scheme (Andreas Bott 1988, Wexler 1996),

- Flux-based characteristics method (Fernandez-Dfaz 1998),

- Finite elements method (Varoglu and Finn 1980, Tsang and Brock 1984).
Nous ne donnons pas plus de précisions car les approches couplées nous semblent
plus pertinentes .

(v,8) = &g, Jo(t) (5)

3.2.3 Couplage : Eléments finis (EF) [Sandu, 2001)

Cette approche est de loin la plus efficace car elle est fondée sur une discré-
tisation maitrisée du modeéle de dynamique des aérosols. Ces travaux sont en
cours et on présente ici le principe de I’approche ainsi que les résultats obtenus
pour la coagulation.

Cette méthode consiste & projeter la PSD sur un espace de fonctions connues
et & chercher la solution & P’intérieur de cet espace.

Soi* Ly, i =1,...,5 une base de cet espace; les fonctions L; sont le plus
souvent des pdlynomes, tels que les pélynomes de Lagrange ou des polynomes
orthogonaux ( Legendre, Laguerre,. ..). On approche la densité volumique g(v, ¢)
par i, ¢'(t)Li(v) que I'on introduit dans (1).

Aprés intégration sur le spectre d’aérosols, on obtient le systéme d’équations
différentielles pour le vecteur q :

&8

a(t) = (¢'(t),...,¢"(e)7, 5= Blatle + D) q()) + J()  (6)
R N —— S~
coagulation  condensation nucléation
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ou B et D sont des opérateurs calculés A partir des polynomes L; et des noyaux
de chaque processus, et peuvent étre précalculées. Le systéme obtenu est ensuite
résclu en temps avec un solveur approprié.

Dans un premier temps on a testé cet algorithme pour la coagulation constante.
La figure 3 vérifie que la décroissance de I'erreur en fonction du nombre de pély-
nomes est de la forme Cye~ €25 ot Cy et C, sont des constantes, l'erreur atteint
rapidement une borne inférieure qui dépend de la discrétisation en temps.

La figure 6 compare pour la coagulation brownienne les algorithmes MFA et
éléments finis. La solution EF est confondue avec la solution de référence MFA,
celle-ci est donc aussi bien approchée qu’avec le SIZE-BINNING ( figure 4 )
mais avec un temps CPU 56 fois plus petit .
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4 Conclusion et perspectives

Le “mass flow algorithm” permet d’obtenir des solutions de référence mais
s’avére trop coiteux en temps CPU pour étre utilisé dans un code de dispersion
3D.

Le SIZE-BINNING reste une méthode “robuste” pour résoudre la coagula-
tion . Cependant les inconvénients restent le manque de résultats théoriques
de convergence ainsi que les phénoménes de diffusion pour les grandes boites.
De plus cette méthode s’insére dans le cadre d’une approche découplée qui fait
nécessairement apparaitre des erreurs de splitting.

La méthode des éléments finis bénéficie d’un bon cadre théorique et permet
une résolution couplée de la dynamique des aérosols . Les quelques tests effec-
tués pour la coagulation montrent que cette méthode est préférable au SIZE-
BINNING.

Dans nos prochains travaux nous chercherons donc & étendre la méthode
des éléments finis & toute la GDE, puis aux aérosols multi-composés . Dans ce
dernier cas et afin de tester I’algorithme sur une situation physique plus réaliste,
il est prévu de le coupler & un module thermodynamique, tel que ISORROPIA
[Nenes et al., 1998].
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INTERACTIONS AEROSOLS - CLIMAT.
Y. Balkanski *(1).
(1) Laboratoire des Sciences du Climat et de I'Environnement, I'Orme des Merisiers Bat. 709, 91191

Gif-sur-Yvette Cedex

Les changements de la composition de I'atmosphére ont un impact sur les principales composantes
du systéme terre que sont I'atmosphére, la biosphére continentale et 'océan. Bien que de telles
variations se soient produites naturellement lors de la vingtaine de glaciations de ces derniers millions
d'années, les modifications apportées par I'homme sont soudaines & I'échelle géologique et
conduisent aux concentrations en gaz a effet de serre et en aérosols les plus élevées de l'ére
Holacéne. Il est donc prioritaire de quantifier les effets que les changements actuels et futurs auront
sur le climat. Afin de décrire ces changements trois voies doivent étre menées en paralléle : les
études de laboratoire et de processus, la modélisation et la détection des changements par des
mesures in-situ et I'observation a partir de satellites.

Cet exposé s'intéresse particuliérement aux deux derniers points, je discuterai de I'effet des aérosols

sur le climat et de la détection des aérosols par capteurs embarqués sous satellite.

Les aérosols ont un effet radiatif direct sur la radiation incidente par diffusion et absorption de la
lumiére. lls ont également un effet indirect au travers de la formation de nouvelles particules qui
accroit la réflectivité au sommet des nuages. L'estimation de ces effets reste incertaine, la valeur
moyenne globale variant de -0.1 a plus d'un W m™. Les principales sources d'incertitudes qui
demeurent sont: la composition de l'aérosol, sa distribution en taille, I'état de mélange,
I'hygroscopicité de ces particules et leurs propriétés cptiques.

Jusqu'é présent, la modélisation globale de I'aérosol s'attachait & décrire un seule composante
(sulfate, minérale, carbonée ou sels marins). La nécessité de représenter mieux décrire les propriétés
optiques des aérosols donc de simuler I'évolution de la distribution en taille a conduit a calculer
simultanément la masse et le nombre d’aérosols présents. Une autre défi est de représenter I'état de
mélange de I'aérosol en présence de deux ou plusieurs composantes. Il est alors important de prédire

si I'aérosol et sous forme de mélange externe ou de mélange interne.

La surface des aérosols présents dans I'atmosphére est le lieu de réactions chimiques qui peut
avoir un effet important sur I'abondance des gaz troposphériques. L'aérosol a ainsi un effet indirect sur
le climat. A titre d'exemple, je présenterai I'influence de I'aérosol minéral sur les concentrations de
plusieurs gaz clés dans le les cycles photochimiques (HNO3, O3, H202, N205). Les études de ces
réactions sur les aérosols font intervenir des expénences de laboratoire, d'importantes campagnes de
terrain ou gaz et aérosols sont mesurés dans la mém'le masse d'air, et la modélisation. Elles cherchent
a quantifier I'effet de cette chimie hétérogéne sur les gaz et la modifications des propriétés de surface
des aérosols qui en découle (formation d'aérosols secondaires).

Linclusion des réactions hétérogénes étudiée au laboratoire est en cours dans un modéle de
circulation générale développé a I'lnstitut Pierre Simon Laplace. Ce modéle posséde 19 niveaux
verticaux afin de décrire I'atmosphére. Les 5 premiers niveaux représentent la couche limite, 10

niveaux se situent dans la troposphére libre et les 4 derniers niveaux constituent la stratosphére. La
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résolution horizontale du modéle est de 2 degrés x 2 degrés. La chimie de I'ozone est représentée par
45 espéces incluant une description simplifiée des hydrocarbures. Chaque mode de la distribution en
taille de I'aérosol est représenté par 2 traceurs. Ceci permet de pouvoir calculer simuitanément la
masse et le nombre d'aérosols présents. Les résultats de ce modsle couplé chimie-aérosol-climat
sont comparés aux mesures faites pendant une campagne de terrain intensive 8 Mt Cimone (44°11'N,
10°42'E, 2165m). La simulation est guidé par les observations météorologiques de I'année 2000
produites par le Centre Européen de Prévisions au Moyen Terme. Je présenterai une comparaison

des concentrations d'O3 et de HNO3 obtenus en présence et en I'absence de réaction hétérogéne.

L’estimation de I'effet radiatif direct ou indirect des aérosols dépend principalement de leur répartition
spatiale et temporelle, et de leurs propriétés optiques. Pour représenter ta répartition spatio-temporelie
de l'aérosol, les modeéles décrivent de maniére paramétrée les sources de ces composes, ainsi que
les processus de nucléation, de coagulation et les dépdts sec et humide. Ces paramétrisations de
processus doivent étre validés dans des modéles unidimensionels voire a 'aide de divers traceurs
dans une modéle tridimensionel. Une fois ces processus validés, la distribution globale de I'aérosol
peut étre évaluée en comparant les résuitats des simulations & de longues séries de temps (> 1
année) des concentrations mesurées a la surface du globe. La couverture des satellites permet aussi
de comparer la colonne intégrée de l'aérosol aux simulations, et d'estimer si les variations
saisonniéres ou épisodiques du transport a longue distance sont bien reproduites. A I'heure actuelle,
la répartition verticale des aérosols ne peut-étre déduite des capteurs passifs embarqués mais
I'arrivée proche de LIDAR embarqués sous satellite permettra de déduire les variations dans la
verticale. |l reste essentiel de favoriser les campagnes de terrain et les mesures aéroportées qui
apporte lI'information sur la composition chimique et I'état de mélange de I'aérosol.

L'effel radiatif de I'aérosol est calculé a partir les propriétés optiques suivantes: coefficient
d'extinction, albédo de simple diffusion et facteur d’'asymeétrie. Le role des mélanges et leur influence
sur I'effet radiatif sera discuté pour I'aérosol minéral dont les propriétés optiques dépendent de la
présence d'oxydes de fer (Claquin et al., 1998 ; 1999). Deux éiéments majeurs contrdlent si I'aérosol
minéral a pour effet de réchauffer ou de refroidir 1a colonne atmosphérique : 1a quantité d'oxydes de
fer présents et leur disposition sur la surface de l'aérosol. Trois différents états de mélange et leur
conséquence sur |'effet radiatif seront decrits.

Finalement, 'effet radiatif des gaz & effet de serre de longues durée de vie sera comparé a celui des

aerosois.

De nouveaux instruments tels que les spectrométres de masse analysant la composition de particule
individuellzs permettront de caractériser I'état de mélange de I'aérosol (interne ou externe). Le futur
lancement de LIDAR embarqué afin de décrire la d'stribution verticale des aérosols qui complémente
la distribution bidimensionnelle déduite des mesures par capteurs passifs. Enfin, l'inclusion dans les
modéles du systéme terre de modules traitant & la fois de la chimie et des aérosols offrent

I'opportunité d'estimer les changements présents et futurs de I'atmosphere, de la biosphére et de
f'océan.
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1. Introduction

Une des sources d’incertitudes les plus importantes pour la compréhension de I'impact des activités
humaines sur l'environnement urbain est associée A la composante aérosol de la circulation
atmosphérique. En effet, I'aérosol urbain sous ses formes physiques, chimiques, optiques et les
relations entre chacun de ces termes ne sont pas suffisamment connus pour pouvoir évaluer leurs roles
radiatif et chimique dans les situations de moyenne ou forte pollution. Des roles qui peuvent étre
différents en fonction de la répartition en altitude et des propriétés de vieillissement de l'aérosol.

Pour caractériser précisément l'aérosol en région Ile-de-France, nous avons effectué des campagnes
coordonnées entre des stations au sol et ues instruments aéroportés. Les mesures dédiées a I'étude de
I'aérosol ont été conduites pendant et en dehors des Périodes d'Observation Intensives (POI) du
programme national ESQUIF. Elles se sont déroulées sur des périodes continues entre I'été 1998 et
I'hiver 2001. La majeure partie des observations a été effectuée durant I'été afin d'appréhender I'impact
de 1'aérosol de pollution sur les taux de photolyse et donc sur la pollution photo-oxydante.

Nous avons suivi I'évolution de I'aérosol urbain dans le temps et dans I’espace. Nos moyens
d'investigation ont été complétés tout au long du programme ESQUIF par ['obtention de nouveaux
instruments, la mise en place de plusieurs sites d'observation sur Paris et sa banlieue, et la disponibilité
de moyens aéroportés dédiés.

Les expériences multi-instrumentées conduites durant les campagnes nous ont permis une premiére
caractérisation chimique et optique de l'aérosol en région lle-de-France sur une période hivernale. Cette
caractérisation passe par des études dites « de fermeture ». Les études de fermeture que nous avons
effectuées jusqu'ici reposent sur des données sol in situ, mais elles permettent néanmoins d'avoir une
idée précise de la composition chimique par classe de taille, de la granulométrie en nombre et des
propriétés optiques en diffusion et en absorption de I'aérosol urbain.

Dans un premier temps, nous allons décrire la méthodologie utilisée pour caractériser les aérosols
ainsi que la stratégie mise en place durant le programme ESQUIF pour satisfaire a cette méthodologie.
Ensuite sur une situation estivale et une situation hivernale. des études sur la composition chimique
ainsi que sur la distribution granulométrique en nombre des aérosols vont étre présentées. Apres une
étude de fermeture, les premiers résultats sur les propriétes optiqueé_g;s aérosols en région Ile de
France durant I'hiver seront montrés. Avant de conclure, nous présenterons des résultats décrivant
I’évolution spatiale et temporelle des aérosols présents lors d’une des périodes intensives de la
campagne aéroportée ESQUIF 2000.

2. Méthodologie

La méthodologie que nous avons mis en place a pour objectif la détermination des parametres
structuraux, optiques et chimiques de I'aérosol en région urbaine et péri-urbaine. Elle repose sur des
études de fermetures qui permettent d'évaluer simultanément les incertitudes associées aux procédures
de mesure et d'analyse.

Le principe des études de fermeture dédiées & l'aérosol urbain est présenté sur la Figure 1. Les
paramétres liés a 1’aérosol doivent étre mesurés directement ou indirectement (aprés inversion) et on
cherche & retrouver un ou plusieurs d’entre eux par la modélisation. Les parameétres modélisés sont
alors comparés a ceux mesurés. Une telle procédure nous permet aussi de vérifier la cohérence des jeux
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de données et d'évaluer plus précisément les sources d'incertitudes liées aux mesures ou aux hypotheses
simplificatrices qui peuvent étre utilisées dans la modélisation.
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3. Stratégie expérimentale

Durant l'ensemble du programme ESQUIF nous avons utilisé différents types d'instruments in
situ. et de télédétection passive et active. L'instrumentation sol a été répartie sur différents sites: plateau
de Saclay, Paris, Créteil, Creil et Brétigny. Ces différentes stations sol nous ont permis de suivre
I'évolution spatio-temporelle de 1'aérosol urbain.

Pour compléter ce dispositif, certains des instruments ont été embarqués a bord de la station
mobile SAM (Station Aérosol Mobile), et & bord d'avions de recherche comme le Merlin IV de
MeétéoFrance et I'Avion de Recherche Atmosphérique et de Télédétection (ARAT) de I'Institut des
Sciences de I'Univers (INSU). Pour les mesures dédiées a 1’aérosol, les stations fixes et mobile (SAM)
ont ét¢ équipées la plupart du temps d'une microbalance (TEOM), d'un compteur/granulomeétre
optique, de filtres d’échantillonnage, d’un néphélomeétre, d'un aethalometre. d’un impacteur & 13 étages
et d'un photométre. Les avions étaient équipés généralement d'un Lidar, d'un néphélometre, d'un
acthalométre, de filtres d’échantillonnages et d'un compteur/granulométre optique. Les stations étaient
dotées également d'analyseurs d'ozone, de monoxyde de carbone et doxyde d'azote. Tous ces
dispositifs permettent aussi bien des mesures en temps réel que des mesures intégrees.

4. La composition chimique de I'aérosol E N

L’analyse par chromatographie ionique a permis de préciser la répartition par classe de taille des
espéces ioniques majeures présentes sur les sites de mesure qui disposaient d'impacteurs 13 étages
DEKATI. Les concentrations en composés élémentaires ont été obtenues suite & des analyses par
fluorescence X sur les différents étages de I'impacteur. Des acquisitions ont aussi été effectuées
sitnultanément pour la composante carbonée de 1'aérosol urbain/périurbain sur des filtres individuels.

La répartition par classe de taille des ions majeurs et des composés €lémentaires pour les deux
piricdes de mesures de mars 2001 (site de Breﬂgny) et de juillet 2000 (sites de Paris et de Saclay) a été
effectuée. Les concentrations d'ion sulfate (SO,~) et de soufre élémentaire se sont révélés étre en bon
accord. Ceci a conduit & penser que le soufre est principalement présent sous forme de sulfate. Pour les
cas étudiés, la stcechiométric ammonium/sulfate montre une nette saisonnalité : en hiver le sulfate
d’ammonium (NH,")2SO,> prédomine alors qu'en été I'aérosol semble plus acide et contenir
principalement du sulfate acide d’ammonium (NH,"H'SO4™). Le sulfate acide d'ammonium est la
forme dominante des sulfates dans les atmosphéres polluées (Weiss et al., 1982). On a aussi observeé
des quantités significatives de sodium (Na) et de chlore (Cl) en hiver, éléments pour lesquels les
concentrations sont en accord pour les deux types d'analyses utilisées. Une partie de ces concentrations




a vraiscmblablement une origine marine. des masses d'air marin étant souvent advectées vers la région
parisienne durant ['hiver. Les trés faibles concentrations d'ions chlorure observées durant la période
estivale résulteraient de I'acidité de "aérosol (le NaCl conduit alors a 'acide chlorhvdrique gazeux).
mais elles peuvent étre aussi liées a 1'origine de la masse d'air échantillonnée. Les concentrations en
potassium sont beaucoup plus élevées I'hiver et sont liées soit aux chauffages des habitations soit 3 du
soulévement local de poussiére terrigéne (car une bonne partie du potassium est insoluble).

En effectuant la synthése des concentrations ioniques et en les regroupant sous la terminologie de
"Water Soluble" (WS). on obtient les distnibutions en masse équivalentes a l'ensemble de ces composés
présentées sur la Figure 2. On constate la présence de deux modes. Le premier est centré vers 0.2 um
en rayon. C'est pour ce mode que l'acidité est trés variable et donc la composition chimique de
I"aérosol (passage du chlore a I"état gazeux. fixation ou non de I’acide nitrique). Il est principalement
composé de sulfates et de nitrates de potassium et/ou d’ammonium. Le second. plus grossier. est centré
sur environ | pm en condition hivernale/périurbaine et 2 pum en condition estivale/urbaine. Il est
constitué essentiellement de chlorures de sodium. d’ammonium ou de magnésium.
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Figure 2 : Distribution équivalente en masse pour l'ensemble des ions majeurs (WS) en période a) hivernale et
b) estivale

Le résultat de 'analyse thermique des filtres d'impacteur dédiés a I'analyse de la composante
carbonée de l'adrosol urbain nous a permis d'obtenir les concentrations movennes en carbone suie et
carbone organique sur les périodes de mesure. Des valeurs moyennes de 'ordre de 0.96 pg/m’ pour le
carbone suie (BC) et 1.82 pg/m® pour le carbone organique (OC) ont été obtenues en situation
hivernale. En situation estivale la concentration en carbone organique est plus élevée, certainement par
l'effet des réactions photochimiques sur les composés organiques gazeux et formation d’aérosols
secondaires. On obtient des valeurs de 2.36 ug/m’® pour le BC et 4.58 ug/m’ pour le OC. Le rapport
BC/(BC+0OC) semble peu évoluer entre les deux sites étudiées en considérant une valeur = 0.34 + 0.05.
Cette valeur correspond & des émissions principalement dues a I'activité automobile comme [ ont
montré Novakov et al. (2000). A courte échelle de temps. le carbone suie présente une forte variabilité
(Fig. 3). I apparait ici comme un traceur pertinent des épisodes de p&]}‘x)ﬁon en région Ile de France
influence par le cycle dynamique diurne de la couche limite. Les moyens d’échantillonnage actuels ne
permettent pas une évaluation haute fréquence du rapport BC/(BC+OC).
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Figure 3 : Evolution temporelle de la concentration massique en carbone suie durant ESQUITF €été 1998.
On voit apparaitre de fortes oncentrations durant les deux premiers POI du programme ESQUIF.

5. La granulométrie en nombre de I'aérosol

La granulométrie en nombre a été mesurée a partir de différents instruments optiques in situw. Elle a
€té évaluée a partir des données du compteur de noyaux TSI et de deux granulomeétres optiques
complémentaires. Nous avons cherché a ajuster des distributions multimodales lognormales sur les
observations. Un tel ajustement nous permettra par la suite d'effectuer les calculs de section efficace de
diffusion et d'extinction de I'aérosol 4 partir d'un modéle de diffusion basé sur la théorie de Mie
(aérosol équivalent a des sphéres).

Les analyses conduites en situation estivale et hivernale présentent pratiquement la méme
granulométrie composée de trois modes. Le premier mode correspond au mode de nucléation, le
second au mode d'accumulation et le troisieme au mode grossier qui pourrait étre une seconde
composante de la nucléation. En terme de nombre, plus de 99% des aérosols en région Ile-de-France
présente des rayons inférieurs au micron. On a aussi vérifié ce point sur les granulomeétries obtenues a
partir des observations aéroportées. Le premier mode en nombre n'apparait pas sur les distributions en
masse présentées précédemment. Ceci est lié au peu de matiéres présentes sur les filtres d'impacteur
correspondant 4 cette classe de taille.
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6. Propriétés optiques moyennes de 1’aérosol

Les résultats obtenus sur les données hivernales a partir des analyses chimiques. des
différentes études de fermeture couplés avec un modéle de transfert radiatif ont permis d'avoir unc
premiére estimation de deux paramétres optiques trés importants de I'aérosol en Ile de France durant
I'hiver. 11 s’agit du coefficient d’Angstrém qui exprime la dépendance spectrale des paramétres



optiques et de 'albédo de simple diffusion (rapport entre coefficient de diffusion et d’extinction). Ce
dernier est un des paramétres clés pour caractériser le comportement absorbant de 1'aérosol qui influe
significativement sur les taux de photolyse (Randriamiarisoa et al., 2001 . Léon et al. 2000). Les
valeurs obtenues sont résumées dans le Tableau 1.

lﬂ\gstmm mesuré 1.3740.05 { Angstrom calculé 1.3340.07
{ Albédo de simple 0.86+0.05 2 430 nm
diffusion calculé : 0.83+0.05 a 700 nm

Tableau 1 : Résultat de I'étude de fermeture sur l'aérosol urbain/périurbain du site de Brétigny

L'albédo de simple diffusion correspondant au model d'aérosol moyen déterminé est de 0.86 a
430 nm et de 0.83 a 700 nm. Ces valeurs sont en bon accord avec celles obtenues pour les aérosols de
pollution de la céte Est des Etats Unis (Hegg et al., 1997) et dans le panache de mousson d’hiver issu
du sous-continent Indien (Randriamiarisoa et al., 2001).

7. Répartition spatiale

Pour comprendre le role de 1'aérosol urbain dans les épisodes de pollution, il est nécessaire de
suivre son évolution dans le temps et dans I'espace, particulierement dans la colonne d’atmosphére.
Les mesures aéroportées nous permettent d’envisager la définition de modeles empiriques et physiques
de I'évolution des propriétés chimiques et radiatives de 1'aérosol a I'échelle régionale. Ces modeles
seront a terme introduits dans les modéles de chimie/transport pour contraindre la détermination des
constantes de photolyse qui interviennent par exemple dans la production de I'ozone troposphérique.
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Figure 5 : Concentrations massiques de carbone Figure 6 : Distribution spatiale du coefficient de
sute mesurees par un aethalomeétre a bord d’un diffusion de l'aérosol mesuré par un
avion pour la journée du 31 juillet 2000 (entre néphélométre pour la journée du 31 juillet 2000.

12h30 et 16h locale).

Des mesures aéroportées ont été effectuées durant la campagne de 1'été 2000. Le mois de
juillet a été trés pluvieux et les occasions de vol ont été trés réduites. Quatre vols ont été effectués.
Durant chaque vol, nous avons traversé le panache urbain. Pour le 19 et 20 juillet, nous avions un
régime de vent local en provenance du Nord. alors que pour les 30 et 31 juillet le vent provenait plutot
du sud. La station SAM a donc été positionnée sur Saclay les 19 et 20 juillet et sur Creil les 30 et 31
Juillet.

La figure 5 donne le plan de vol de I’expérience du 31 juillet. L’avion a décollé de Creil et
s’est dirigé vers le Sud. Un premier trajet (AB) a été effectuée & 30 km environ au Sud de Paris et un
second, symétrique {CD), au Nord de paris. Au cours de ces deux étapes, ’avion se trouvait & environ
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800 m d’altitude (4 I'intérieur de la couche limite). 11 effectuait alors des mesures in-situ et des mesures
Lidar au zenith. Ensuite, des mesures Lidar au nadir correspondant aux trajets (EF) et (GH) ont été
faites 4 une altitude d’environ 4000 m. On peut observer le panache parisien qui apparait sur les
mesures de concentration de carbone suie.

Comme le montre la Figure 3, la concentration moyenne en carbone suie (BC) augmente dans
la couche de mélange en allant du Sud (= 600 ng/m’) au Nord (= 1600 ng/m’). La production
parisienne en BC est donc de 1'ordre de 0.8 ug/m3. De la méme maniére. nous avons évalué la
production d’ozone comme de 1’ordre de 30 ppbv.. Le coefficient de diffusion representé par la Figure
6 a augmenté de 30 4 40% entre les mesures au vent et sous le vent de Pans.

8. Conclusion

Le travail scientifique précurseur présenté ici permet de tirer des conclusions intermédiaires avec un
bon niveau de confiance sur 1'évolution et la modélisation des aérosols urbains en région Ile-de-France :

- L'aérosol semble évoluer significativement d'une saison a une autre. 1l semble en effet plus
acide en été qu'en hiver.

- La partie organique de I'aérosol est plus importante I'ét€ ou les processus de photolyse sont
plus efficaces.

- La partie carbonée de 1'aérosol joue un role important sur les propriétés optiques de 1’aérosol.
Le carbone suie est la principale composante de I'absorption du ravonnement solaire. Elle
conduit 4 des valeurs d'albédo de simple diffusion entre 0.83 et 0.86 dans le spectre visible en
condition hivernale. La concentration de BC ne peut néanmoins pas étre considérée comme
représentative de I’évolution optique de I'aérosol ; ’humidité relative joue un réle tout aussi
important.

- La granulométrie en masse met en évidence deux modes principaux, que ce soit pour la
période hivernale ou pour la période estivale. Le premier mode est centré vers 0.2 um en
rayvon, il est principalement composé de sulfates et de nitrates de potassium et/ou
d’ammonium. Sa composition chimique est trés variable d'une saison a l'autre. Le second est
centré entre 1 et 2 pm. [ est constitué essentiellement de chlorures de sodium. d’ammonium
ou de magnésium.

- La granulométrie en nombre fait apparaitre 3 modes principaux : un mode de petites particules
(mode de nucléation de rayon moyen inférieur 4 0.05 um). Ce mode est suivi par le mode
d'accumulation avec des particules de rayons moyen de 'ordre de 0.1 um. Le troisiéme mode
est constitué de plus grosses particules (supérieures 4 0.4 um).

- L'aérosol du mode d’accumulation est un bon traceur du panac'bg( urbain.
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Fractionnement des Particules dans un Nuage a la Station du Puy de Dome

R. Dupuy*, K. Sellegri et P. La

Laboratoire de Météorologie Physique, Observatoire de Physique du Globe de Clermont,
UMRG6016, Université Blaise Pascal, 63177 Aubiére Cedex.

Introduction

La connaissance incomplete des mécanismes régissant I’'incorporation des aérosols dans les

nuages limite la paramétrisation des transformations des polluants dans les modéles, tant au niveau
global qu’a échelle régionale ou locale. Une des limitations a cette connaissance vient de la
difficulté & quantifier I"évolution d’une particule dans la troposphére et son comportement en
atmosphére humide. Par exemple, la prévision du nombre d’aérosols capable de nucléer a
sursaturation donnée (spectre de nucléation des CCN) est un paramélre important pour le
developpement de paramétrisations réalistes de microphysique et par conséquent de I"albédo des
nuages (Leaitch et al, 1992). Le spectre de nucléation des CCN détermine également la
contribution de la phase particulaire a la composition chimique des gouttelettes, donc a son pH et,
par consequent, influe directement sur la dissolution de gaz solubles dans la phase liquide. A
Pheure actuelle, les modeles de simulation de la formation des nuages ne permettent pas & prévoir
la fraction des particules d’aérosols pouvant agir comme CCN (Snider and Brenguier, 2000).
Les interactions entre les particules d’aérosol et les nuages ont été étudiées a la station du Puy de
Déme (14065 a.s.l.) durant les hivers 2000 et 2001. Le fractionnement des particules d’aérosol entre
les gouttelettes de nuage et I'air qui les entoure dépend aussi bien de la dynamique de formation
des nuages que des propriétés intrinséques des particules (nombre, taille, composition chimique).
Notre objectif est d’étudier les interactions entre la microphysique des nuages (i.c. le rayon effectif
du nuage (Re) et son contenu en eau (LWC)) et le taux de fractionnement des particules (F Np) pour
différentes masses d’air. Nos mesures expérimentales sont comparées aux sorties d’un modéle de
formation de nuage.

Meéthode

1) Les mesures expérimentales

Une description de la station de mesures expérimentales du Puy de Dome est faite dans Wobrock,
2001. Nos resultats expérimentaux ont été obtenus a 'aide d’un Counterflow Virtual Impactor
(CVI) qui échantillonne les gouttelettes de nuage supérieures a S micrométres de diameétre
acrodynamique, et d’un Round Jet Impactor (RJI) pour les particules d’aérosol de diamétre
inférieur a 5 micromeétres. On obtient ainsi une séparation en deux réservoirs des constituants de
Iair nuageux, les goutlelettes et les particules interstitielles ou non-activées. Les gouttelettes
cchantillonnées par le CVI sont asséchées. Ces particules résiduelles sont les particules qui ont
servi de noyaux de condensation au gouttelettes de nuages (CCN), elles sont comptées par un CPC
3010 (TSI, St. Paul, MN). Un CPC 3760 (TSI, St. Paul, MN) est placé en aval du RJ1, il permet de
déterminer la concentration des particules interstitielles. La somme deux concentrations donne la
concentration totale de particules en présence lors de la formation du nuage (CN). Les deux
¢chantillonneurs sont installés dans un tunnel & vent ou la microphysique des nuages est mesurée
par deux sondes optiques différentes. Un Particle Volume Monitor version aéroporté (PVM-100A,
GSI, Reston, VA) ¢était utilis€ pour mesurer le contenu (LWC) et le rayon effectif des gouttelettes
(Re) de nuage purement liquide. Il était associé a un Forward Scattering Spectrometer Probe
(FSSP-100, PMS, Boulder, CO) qui a permis de mesurer le spectre des gouttelettes, a partir duquel
Re, LWC et la concentration des gouttelettes ont ét¢ calculés. Le taux de particules incorporées au
nuage (Fyp) peut ensuite étre déterminer en calculant le rapport de CCN sur CN.
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Nous avons échantillonné 19 ¢vénements nuageux différents d’une durée typique de 8 heures, dont
fe pas de temps est de 1 s, cc qui correspond a plus de 368500 échantillons (CN, Fy,, LWC, Re).
Ces mesures représentent unc grande vaniété de type de nuage (frontaux, stratiformes ct/ou
orographique) pour différentes conditions météorologiques. Ainsi, les concentrations de CCN
varient de 50 a 1800 #.cm™ (valeur moyenne = 630 £ 380 #.cm'3), celles de CN de 50 a 7000 #.civ’
Y (valeur moyenne = 1500 + 1000 #.cm™). Le contenu en cau des nuages varie entre 0.1 ct 0.8 g.m"l
avec un écart type de 0.14 pour une valeur moyenne de 0.2 g.m'3, tandis que le rayon effectif des
goutlelettes varie entre 2 et 10 pm pour une valeur moyenne de 5 + [ pm.

D’apres Martin, 1994, le rayon effectif du nuage peut étre estimé par Re paamene = o0 (LWC/CC N)m
ol o est une constante qui vaut 70.89 dans un cas continental et 66.83 dans un cas maritime d’un
nuage de type stratocumulus avec peu d’entrainement et de mélange. Dans le cas des donnees du
puy de Dome moyennées par classes de 0.03 gm” de LWC, la régression entre Re et

‘ (LWC/CCN)”3 est pratiquement linéaire (R2=0.98) avec un coefficient directeur de 71.84
(Figurel). 11 apparait donc que les données recueillies sont, de ce point de vue, homogenes, les
nuages ayant un comportement proche des stratocumulus dans une masse d’air continentale.
L’orographie joue donc un rdle important, imposant des sursaturations constantes de P'ordre de 1%
typique de nuages a développement vertical.

Rayon Effectif (um)
o)

N W O
M

T T 1

0.04 0.06 0.08 0.1 0.12
(LW/C/CCN)*1/3

Figure 1 : Rayon effectif des gouttes de nuages en fonction de la paramétrisation de Martin, 1994,
s - ” . -3
pour les événements nuageux du Puy de Dome (données moyennées par classes de 0.03 gan”

de LWCQ).

Les relations reliant les quatre parametres considérés peuvent étre étudics tout d’abord cn prenant
chaque événement nuageux indépendamment. Il existe en effet une variabilit¢ importante dces
parameétres étudiés au cours d’un méme événements nuageux comme le montre les mesures
effectuées durant la journée du 5 et 6 avril 2001 (cf. fig. 2). Le taux d’incorporation des particules
dans le nuage oscille pratiquement sur toute sa gamme de valeur entre 0 (nuage évapore€) et |
(valeur moyenne = 0.45 £ 0.19). En parallele, les paramétres microphysiques du nuage sont
extrémement variables (LWC moyen = 0.2 + 0.09, et Re moyen = 5.1 + 0.53). Cela s’explique tres
certainement par I’advection de masse d’air différente du début de I’événement nuageux jusqu’a 3h
du matin le 6 avril, ot I’on voit que la concentration totale de particules passe de 3500 #.em™ aunc
valeur moyenne de 1000 #.cm™.
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Figure 2 : Evolution temporelle des concentrations de particules résiduelles (en gris) et totales (en trait plein). du

contenu en eau (en pointillé) et du rayon effectif (en tiré) pour I'événement nuageux du 5 et 6 avril 2001 (moyennés
sur 5 nun). .

Une approche statistique de ces données montre que les variations des parameétres considérées sont
interdépendantes. Pour la journée du 05/04/2001, Fy, et LWC sont corrélés (coefficient de
corrélation : 0.7), tandis que CN et Re sont anti-corrélés (coefficient de corrélation : -0.7) (cf.
tableau 1a). Une approche statistique similaire effectuée sur I’ensemble de la base de donnée ne
montre en revanche aucune corrélation significative (cf. tableau 1b). Les interdépendances
n’apparaissent que sur de courtes périodes de temps, voir sur un évenement nuageux. Il résulte
qu’il n’existe pas de relation simple permettant, a partir du taux de fractionnement des particules
dans un nuage, d’en prévoir les propriétés microphysiques. [l parait évident qu'un ou plusieurs
parameétres non analyses influencent les interactions entre les parametres mesures.

LWC LWC
Re Re
l:‘Np FNp
CN CN

LWC LWC

] ]

0.01 0.37
0.70 0.1}
0.20 0.28
Re Re
0.01 0.37

] !

-0.12 -0.25

-0.70 -0.40



I:Np FNp

0.70 0.11
-0.12 -0.25
1 |
-0.15 -0.29
CN CN
0.20 0.28
-0.70 -0.40
-0.15 -0.29
] I
Tableau la : Matrice de comélation des échantillons Tableau 1b : Matrice de corrélation des 368500
(LWC. Re. Fy, CN) mesurés lors de I'événement nuageux échantillons (LWC, Re. Py, CN) mesurés au Puy de
du 05/04/2001. Dome en hiver 2000 et 2001.

1l est intéressant a ce stade de développer une approche théorique des interactions entre Fy, , LWC,
CN et Re au moyen d’un modéle de formation de nuage.



2) La modelisation

Les relations entre les paramétres étudiés sont simulées a partir d’un modéle multispectral évoluant
dans une parcelle d'air parcourant une trajectoire déterminée par un modele méso-échelle. Ce
modele de formation des nuages est initialisé par une population d’aérosol dont le spectre
dimensionnel correspond au spectre trimodal d’aérosols continentaux de Jaenicke, 1988. Ce
spectre est similaire a ceux rencontrés au sommet du Puy de Dome (Wobrock et al., 2001). La
concentration totale de particules est ajustée afin d’obtenir de correspondre a celle mesurée. Les
caractéristiques chimiques de cet aérosol sont représentées par la masse moléculaire, le coefficient
d’accommodation, le nombre d’ions dissociés et la fraction soluble pour chaque mode du spectre
dimensionnel. Afin de modéliser le plus grand nombre de nuages différents, il est possible de faire

varier la base du nuage en changeant I'humidité relative au début de la trajectoire trouvée par le
modele meso-échelle.

Afin de faciliter les comparaisons avec les simulations du modeéle, les échantillons sont classés en
frois sous échantillons tout d’abord suivant leurs concentrations de particule CN. CN < 1000 #.cm™
est un aérosol continental de fond (CAS 1), 1000 < CN < 2500 est un aérosol continental normal
(CAS 2) et CN > 2500 est un aérosol continental pollu¢ (CAS 3). On peut considérer que le
contenu en eau liquide du nuage est une premiére approximation de la base du nuage. Par suite, les
cchantillons ont €té classés dans un deuxiéme temps suivant leur LWC. Trois types de nuages ont
été définis : un nuage fin pour un LWC < 0.1 gm™, un nuage moyen ou 0.1 gm>>LWC > 0.2
g.m'} et un nuage épais avec un LWC > 0.2 g.m'3 . Nous avons donc un classement considérant le
type de masse d’air ainsi que la dynamique de formation du nuage.

Nous avons compar¢ le taux de fractionnement des particules dans les neuf cas décrits ci-dessus.
Les histogrammes de la fréquence de distributions de Fy, sont pour la plupart monomodaux
(excepte le CAS 1-nuage épais). Les modes et les écart-types sont indiqués dans le tableau 2. lls
sont compares a ceux calculés par le modeéle pour les différents cas.

Fnp CAS 1 CAS2 CAS3

Mesuré Modélisé Mesuré Modélis¢ Mesuré Modélisé
Nuage Fin 0.3+0.15 0.59 04+0.15 051 024+£0.05 0.31
Nuage Moyen  0.45+0.15 0.63 0.5+0.1 0.58 031005 05
Nuage Epais 3 modes 0.54 0.6+0.1 0.48 045+005 04

Tableau 2 : Mode et écart type des fréquences d’apparition du taux d’incorporation des particules dans le nuage
et sa valeur équivalente modélisée pour différents types de nuages et masses dair.

On s’apergoit d’une part que le Fy, mesuré est de 15 a 35 % inférieur que celui prédit par le
modele. D’autre part, contrairement aux simulations du modele, Fn, augmente avec LWC, mais ne
diminue pas forcément avec la concentration de particules.

Toutefois, le comportement modélisé du rayon effectif suivant le taux d’incorporation des
particules semble confirmer les résultats des mesures (cf. fig. 3). En effet, en maintenant constantes
les caractéristiques physico-chimiques des CN, on voit que le taux d’incorporation des particules
augmente lorsque la quantité d’eau augmente a partir de la base du nuage. Au maximum de
sursaturation, toutes les particules pouvant servir de noyaux de condensation sont activées en
gouttelettes et on atteint un maximum d’incorporations des particules dans le nuage. Ensuite, la
diminution de la sursaturation va provoquer I’évaporation des petites goutielettes au profit des
grosses entrainant une augmentation de Re. Ainsi, on retrouve la théorie de Kéhler qui régit le
modele utilisé dans les mesures, avec un maximum de Fnp, suivi d’une décroissance de Fy;, avec
augmentation de Re.

95



Si T'on regarde les mesures correspondant a des concentrations de 2500 panicules.cm'J , on
s’apergoit cependant qu'il existe des variations importantes de Fy, pour Re croissant. Ces
variations de Fy, correspondent a celles prévues par le modéle pour une concentration de 1300
particules.cm™ dont la solubilité augmenterait de 30 4 90 %. Or, la solubilité est le facteur chimique
relatif aux particules ayant le plus d’influence sur leur taux d’incorporation dans les nuages. De
telles variations de Fy, sont donc explicables par le modele dans un cas de variation importante de
la solubilité.

[LWC =029 Q/milﬂ

. Echantillon e

i

Rayon Effectif (um) '
O -~ N W X OO N ©

T T T

0.3 0.5 0.7
Taux d'incorporation des particules dans le nuage

Figure 3 : Rayon effectif en fonction du taux d’incorporation des particules dans le nuage pour le modele
(en gris) et les échantillons (en noir) 8 CN constant de 1330 + 10 (carré, solubilité de 90% et
triangle, solubilité de 30%) et 2500 + 50 #.cm™ (losange).

o
-

Inversement, pour une concentration de CN de 1300 particules.cm™, le taux d’incorporation
maximum est atteint pour un Re et un LWC plus important que celui prévu par le modele. Ceci
semble indiquer que les gouttes grossissent plus efficacement que ne le prévoit le modele. Cette
différence ne peut étre obtenue en faisant varier les caractéristiques physico-chimiques de 1’a¢rosol
de depart.

Ces résultats seraient par contre cn accord avec les récents travaux de Feingold, 2001 et
Martinsson, 1999, considérant que la présence de certains composées organiques a pour effet de
retarder I’activation d’une fraction de I’aérosol entrainant par la méme une quantité plus importante
de vapeur d’eau disponible pour les aérosols activés. Ceci expliquerait alors un LWC plus
important pour un Re plus gros a Fy, maximal. Ceci serait également en accord avec les travaux de
Sellegri et al. (en préparation), montrant qu’une fraction importante de ’a¢rosol organique n’est
pas lessivee dans les nuages au puy de Dome.

Donc, il se peut qu’une mauvaise prise en compte de 1’état de mélange des particules par le modele
explique les différences avec les mesures. Sur ce point, la théorie de Kéhler montre des lacunes
importantes. La prise en compte des processus d’entrainement dans le nuage pourrait également
expliquer certaines différences rencontrées entre les mesures et le modele.



Conclusion

Les mesures effectuees au Puy de Dome durant les campagnes 2000 et 2001 ont fourni une base de
données étendue sur les mteractions nuages/particules. Il a été possible de déterminer le taux de
fractionnement en nombre des aérosols pour une grande variété de nuages et de conditions
environnementales, et d’étudier les variations de ce taux en relation avec les propriétés
microphysiques des nuages. Nous avons observé des variations importantes du taux
d’incorporation des particules que n’expliquent pas complétement les variations de la
microphysique des nuages et qui ne peuvent étre reproduites par un modele de formation de nuage.
Or, la croissance tres himitée d’une fraction hydrophobe des particules d’aérosols permet une
croissance plus efficace de la fraction hygroscopique. Ainsi, il se peut que les différences entre les
mesures et le modéle proviennent d’une mauvaise description de la dynamique du nuage et/ou de
la chimie de I’aérosol dans le modele. Notamment, la prise en compte de certains composés
organiques et de leur état de mélange apparait comme un élément déterminant dans le processus
d’activation des CCN.
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VARIATION RAPIDE DE LA COMPOSITION INORGANIQUE DES AEROSOLS
LORS DE LA CAMPAGNE ESCOMPTE.
N. Guitard”, M. Schulz, H. Cachier and Y. Balkanski
LSCE/UMR.CEA-CNRS, L’Ome des Merisiers, 91198 Gif sur Yvette Cedex, France.

INTRODUCTION

Le projet présenté ici est le développement et application d’un Analyseur Automatique d’Aérosol (A4)
qui permet I’analyse de la composition chimique inorganique des aérosols. L’aérosol global est formé
de différentes especes chimiques et une source spécifique peut-étre caractérisée par un histogramme
d'abondance. Le mélange d’aérosols est trés important pour la compréhension des propriétés optiques
et hygroscopiques des aérosols ainsi que pour la connaissance de I'impact radiatif direct et indirect des
acrosols. Jusqu’a maintenant, les échantillonnages sur filtre ne permettent pas une résolution
temporelle et spatiale suffisante pour caractériser au mieux les concentrations en aérosols. Pour étudier
les processus de transformation chimique, une méthode analytique rapide présente donc un grand

avantage.

CONCEPT

Le A4 va nous permettre d’obtenir I’analyse de la composition chimique inorganique des aérosols de
maniére rapide, en continu. L’appareil comprend 3 modules : un premier module de prélévements et
de transferts des aérosols en solution, un second module d’analyse en continu des ions et un troisiéme

module de traitements des données (cf. figure 1).

98



Entrée

Benuder CO2,
HNO3

Résistanc
chouffante

Injection de
vaneur d'eau

rédud\eur Absorption
5 Nn+
M v Fluorometrie
Spécifique ¢ ~ Absorption Ca2+
d 'ions Cl- Conductivité™ j~3.
Echantillonnage  NH4s '

1C

Figure 1 : concept de 1’analyseur (en foncé : partie de ’analyseur réalisée, en clair : partie de I’analyseur

envisagée)

En premier lieu, I’air est pompé et introduit dans un denuder, afin de retirer les gaz acides. Les
aérosols sont ensuite transférés en solution : I’échantillon d’air est introduit dans une chambre de
mélange ou un jet de vapeur est ajouté suivant Khlystov et al. (1995). Dans cette chambre de mélange,
P’eau se condense sur les particules d’aérosols. Les gouttelettes résultantes sont collectées grace a un
tube réfrigérant. Pour déterminer la composition inorganique, nous avons choisi d’analyser différents
ions : Na*, NH,", Ca®, CI' et NO; et de mesurer le pH, la conductivité et la somme des cations.

La méthode d’analyse du sodium est basée sur ’absorbance du o-nitrophenol produit par I'hydrolyse
du o-nitrophenylB-8-galactopyranoside catalysé par le B-galactosidase. (L activit¢ de I’enzyme dépend
de la concentration en sodium dans le milieu) (Réthlisberger et al. (2000)). Pour analyser le calcium,
nous utiliserons un indicateur fluorescent, la «quin2 », un acide tetracarboxylique qui forme des
liaisons avec Ca®’ dans une steechiométrie 1/1 (Uintensité de la fluorescence augmente avec la
concentration en Ca®"). Pour les ions ammonium, nous mesurons la différence de conductivité avant
et apres ajout de NaOH dans la solution. (aprés ajout de NaOH (NaOH +NH, — NHj), la solution
passe a travers une cellule de diffusion et NH; passe a travers une membrane en PTFE et est récupérée
dans une solution d’eau deionisée). La méthode d’analyse des ions nitrates est basée sur une technique
d’absorption : les nitrates sont réduits en nitrites avec du Cadmium copperisé suivi d’une diazotization
avec du sulfanilamide et du naphthylethylenediamine pour former une solution rose-violette. Les ions

chlorures sont mesurés grice a une électrode spécifique. Le pH est mesuré avec une €lectrode de pH et



la conductivité grace a une cellule de conductivité. Pour la somme des cations, on mesure la différence

de conductivité avant et aprés une membrane échangeuse de cations.
Les techniques analytiques choisies (Réthlisberger et al. (2000)) ont de basses limites de détection tout

en assurant une haute résolution temporelle (cf. tableau 1).

Temps de Limitede  Gamme de concentration
réponse détection en agrosols (ppb)
(s) (ppb)

NH," <20 0.1 4 - 880

Na’ <20 1 1.3 -1200
Ca™ <20 0.1 0.01 - 180

Cr <60 1000 ? 7.4 - 480
NOy <20 1 30-750

Tableau 1 : Comparaison entre les limites de détection d’un analyseur rapide de carottes de glace
(Université de Berne ), utilisant les techriques analytiques présentées précédemment ot les gammes de
concentration calculées aprés transfert des aérosols en solution dans notre systéme d'analyse (A4) : cas
d'¢tude sur 90% des concentrations atmosphériques relevées par Elke Plate (2000) en Mer Baltique et
en Mer du Nord, 1994-1998, (nb d’échantillons = 860 ).

APPLICATION : ESCOMPTE 2001

Un premier test a €té réalisé durant la campagne de mesures ESCOMPTE (Expérience sur Site pour
COntraindre les Mod¢les de Pollution atmosphérique et de Transport d'Emissions) dans la région de
Marseille-Berre, en juin 2001.

La région de I’ «Etang de Berre » est le site industriel le plus important de la région « Provence —
Alpes - Cotes d *Azur ». Dans le triangle Fos-Berre-Lavera, se rassemblent la sidérurgie, le raffinage,
1 "aéronautique et la pétrochimie.

Le réseau routier de la région est le plus utilisé aprés celui de la région parisienne.

Notre site de prélévement était situé a Martigues dans les locaux d’AIRFOBEP (Association pour la
surveillance de la qualité¢ de Iair pour la région de 1’étang de Berre et de I’Ouest des Bouches du

Rhéne). sur une colline surplombant 1’étang de Berre.

N 0! 2 I 4 3vm
———

MARSEILLE
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Lors de cette campagne, nous avons pu mesurer le pH, la conductivit¢ et la concentration en ions
chlorures. Nous avons aussi fait des prélévements en paralléle pour les analyser ensuite en

chromatographie ionique.

June 13-14, 2001, Martiques
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Figure 2a : Variations des différents polluants mesurés par AIRFOBEP a Martigucs en fonction du temps pour la période
du 13 juin, 12 HUTC au 14 juin 24H UTC, 2001.

Figurc 2b : Variations de la conductivité, de la concentration en chlorures et ions hydrogenes mesuréces par notre
analyscur pendant la méme période de temps que précédemment.

Figurce 2c¢ : Variations des concentrations cn nitrates, chlorures et sulfates mesurées dans les échantillons obtenus cn
paralléle de nos analvses on-linc (échantillons analvsés par chromatoeraphic ioniauc) pendant la méme période de tcmps.



Le premier test de notre analyseur en continu nous a permis d’observer un signal cohérent avec les
changements temporels du contenu inorganique des aérosols et corrélé avec les mesures faites par les
stations de surveillance de la qualit¢ de 'air (AIRFOBEP). Nous avons pu observer une bonne
corrélation la plupart du temps entre la conductivité, la concentration en chlorures et en ions
hydrogeénes (cf. figure b). Nous pouvons aussi observer une bonne corrélation entre nos signaux et les
concentrations en polluants comme SO2, NOx et les hydrocarbures, polluants mesurés par AIRFOBEP
(cf. figures aet b).

Nous avons pu mettre en évidence des pics de chlorures lors des phénomenes de brise de mer qui
ramenaient des sels de mer jusqu’a notre site. Le pic de chlorures qui apparait le matin du 14 juin (cf.
figure b) est associé a un événement de brise de mer (cf. figure d). Pour tous les détecteurs (électrodes
de pH et Cl- ainsi que la cellule de conductivité), la résolution en temps est de I’ordre de la minute.

Dans les prochains mois, nous allons inclure les autres détecteurs afin d’étre capable de contraindre
I"équilibre ionique et d’obtenir ainsi les composants majeurs de I'aérosol. Il sera aussi important de
prendre en compte Dinterférence des carbonates dans la correction des données de pH et de
conductivité. De méme, il faudra établir calibration rigoureuse de tous les détecteurs pour I’échelle de
concentration 0.1-100umol/L.

Pour valider notre analyseur, nous avons pour projet de participer a des campagnes de mesures ou des
appareils caractérisant les aérosols (caractéristiques physiques et chimiques de I’aérosol ) seront
présents et permettront alors une intercomparaison entre nos résultats et les méthodes standards
d’analyse. La prochaine campagne de mesures a laquelle nous allons participer, est MINATROC
(Etude des interactions hétérogénes de I’aérosol minéral, Izania, Tenerife, aoit 2002). Le A4 sera aussi
testé lors du projet PRIMEQUAL (évaluation de I’impact des fines particules sur la qualité de I"air
(détermination de la composition chimique, la taille et I’origine de leur variabilité temporelle)).
L’objectif final de ce travail est d’obtenir un appareil miniaturisé capable de mesurer la composition
inorganique des aérosols sur des plates formes mobiles telles que le TGV ou les avions

(MOZART/programme aérosol).
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Etude d'aérocontamination croisée d'aérosols entre I'extérieur et l'intérieur
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Introduction

La tendance actuelle vers la surveillance et 'amélioration de la qualité de l'air est a la prise
compte des atmospheres intérieures dans lesquelles les individus passent en moyenne environ
90 % de leur temps. La qualité de l'air intérieur est gouvernée a la fois par les activités s’y
déroulant et les échanges aérauliques pouvant avoir lieu avec 'air extérieur. L'air présent dans
les espaces souterrains du métro est un mélange d'air extérieur, non filtré introduit
mécaniquement ou naturellement, et d'air plus "4gé" provenant des tunnels ou des couloirs.

Les teneurs en particules PMj, constatées sur les quais de la majorité des stations souterraines
du métro sont généralement supérieures aux concentrations atmosphériques extérieures. Les
études menées a ce jour ont pu établir la présence de sources internes.

Une étude de cas est réalisée pendant 4 semaines simultanément au milieu du quai d’une
station de métro et en extérieur, & proximité d’un de ses accés afin de tenter de comprendre les
mécanismes d’émission de PM,, ainsi que la contribution de chaque environnement dans la
composition de 1’aérosol souterrain. Pour ce faire, des analyseurs massique et numérique sont
mis en ceuvre en continu tandis que des prélévements sur filtres sont réalisés afin d’analyser
ensuite les éléments chimiques constitutifs des deux aérosols. Une vue globale de I’ensemble
des résultats recueillis au cours de cette étude est présentée dans ce document.

Mise en place de ’étude

Choix de la station a instrumenter

Des €tudes de ’aérosol présent en souterrain ont déja €té réalisées sur deux sites du réseau
métropolitain en 1999 (Lesaint) et 2000 (Couty). La station choisie pour cette campagne de
mesures se trouve sur une ligne se différenciant en particulier par la typologie de son matériel
roulant et par sa ventilation :

v" Ligne a roulement fer
v" Matériau de freinage composite
v" Baies d’aération naturelle en station

D’autre part, la configuration géométrique de la station est également prise en compte. Celle-
ci ne posséde que deux acces extérieurs et les quais ne sont qu’a une profondeur de 5 m sous
la chaussée. :

En outre les cartographies de teneurs PM;o déja réalisées (par principe optique) sur un grand
nombre de quais du réseau RATP (Miskizak, 2001) ont mis en évidence des concentrations
nettement plus importantes que la moyenne sur la portion de ligne a laquelle appartient la
station retenue.
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Protocole expérimental

Implantation des points de prélevement

En extérieur, un camion laboratoire est stationné pendant la durée de la campagne de mesure a
proximité d’un des accés piétons a la station, tandis qu’en station le point de mesure se trouve
au milieu d’un des deux quais.

Paramétres et moyens de mesure en continu

Des moyens de mesure identiques ou, a défaut, €quivalents sont mis en ceuvre sur ces deux
sites. La concentration massique de I’aérosol PMjo est mesurée en continu a 'aide d’un
TEOM fonctionnant sur le principe de la microbalance a quartz oscillant.

Un compteur optique de particules (Grimm 1.108) est placé sur le quai de la station afin
d’évaluer, dans I’aérosol, la contribution en nombre des différentes granulométries de
particules (0,3 & 20 um).

Prelevements sur filtres et analyses

Le site « quai » est équipé d'un systéme de prélevement séquentiel Partisol+. Celui-ci posséde
une téte de prélévement PM;o suivi d'un séparateur dichotomique destiné a dissocier les
fractions « fine» (PMys) et « grossiére » (PMzs-10) de I'aérosol du quai de la station. Les
prélévements sont programmés pour durer 12 heures. La quantité de matiére collectée pendant
24 heures en souterrain risquerait de colmater le filtre.

En ce qui concerne le site extérieur, un second Partisol+ n'étant pas disponible, le camion
laboratoire est équipé de deux lignes de prélévement. L'une est reliée a une téte de
prélevement PM;, et la seconde & une téte PM, s. Les teneurs en PM,o présentes réguliérement
sur ’agglomération parisienne étant inférieures a 60 pg.m> méme a proximité du boulevard
périphérique (Ruellan et Cachier, 2001), les prélévements extérieurs peuvent durer 24 heures
sans risque de colmatage des filtres.

Cette campagne de mesures nécessite l'utilisation de trois types de filtres, tous de diamétre 47
mm. En effet la nature de chacun d'entre eux dépend des espéces chimiques a analyser
ultérieurement.

v’ Filtres en fibres de verre téfloné (Pallflex), pour une analyse par électrophorése capillaire
afin de déterminer les concentrations en anions et cations (analyse Laboratoire d’Hygiéne
de la Ville de Paris).

v' Filtres en quartz (Whatman) pour la détermination du carbone organique et élémentaire
par spectrométrie Infra-Rouge (analyse Laboratoire d’Hygiéne de la Ville de Paris).

v' Filtres en polycarbonate (porosité = 0,8 pum) pour I’analyse multi-élémentaire des
éléments insolubles par la méthode PIXE (analyse Centre d’Etudes Nucléaires de
Bordeaux Gradignan).

D'autre part des prélévements supplémentaires ont été réalisés sur le quai pendant 24 heures a
I'aide du Partisol+. Ils ont été fractionnés en 8 périodes de 3 heures afin d'étudier, pour chaque
élément metallique, le profil journalier de leur contribution massique aux deux fractions de
l'aérosol PM souterrain.

Enfin un prélévement par impaction a basse pression d'une durée de 1 h 30 a lieu en semaine,
au cours dun apres-midi. L'analyse PIXE des filtres doit révéler la répartition
granulométrique des éléments métalliques selon 13 classes granulométriques allant de 30 nm
a plus de 10 um.




Résultats

Concentration pondérale de I’aérosol PM;,

Alors que la concentration de 1’aérosol PM, extérieur reste conforme a celles observées
réguliérement sur I’agglomération parisienne, la concentration PM, relevée sur le quai en
période d’exploitation du métro est trés supérieure a celle de I’extérieur tandis que dés I’arrét
du trafic, la teneur intérieure diminue pour rejoindre celle de I'extérieur. L’aérosol extérieur
ne semble jouer un réle que la nuit dans les niveaux mesurés en souterrain. Cette observation
est corroborée par le profil journalier moyen (en semaine) des concentrations PM;g sur le quai
qui est étroitement relié a celui des prévisions de trafic ferroviaire dans cette station (par
demi-heure).

Le trafic des rames de métro influence donc clairement les teneurs en PM;o constatées sur le
quai. La journée de prélévement tri-horaire souligne qu’hors période d’exploitation du métro,
la contribution en masse de la fraction « grossiére » (2,5 — 10 um) de 1’aérosol PM, diminue,
pour ensuite augmenter & la reprise du trafic. La circulation des trains provoque des émissions
(primaires et remise en suspension) de particules plus riches en particules « grossiéres » que
celles d’origine extérieure. Sur la période d’étude, le rapport PM,s / PMjo (en masse) au
niveau du quai reste généralement compris entre 50 et 60 % alors qu’a V'extéreur, les

émissions résultant du trafic automobile apportent une plus forte contribution a la fraction
PM;s.

Concentration numérique de I’aérosol souterrain

La répartition numérique de I’aérosol de dimensions comprises entre 0,3 et 20 um confirme la
plus forte contribution en nombre des particules fines pendant la nuit (71 % pour la plage 0,3
— 0,4 um) tandis qu’en période d’exploitation, le nombre de particules compris dans cette
plage ne représente plus que 60 % de I’aérosol. De plus les particules de diamétre inférieur a 1
pm représente I'intégralité de I’aérosol & + 1 % pres.

Caractérisation chimique des aérosols extérieur et souterrain

Fraction soluble

En extérieur, les résultats observés sont cohérents avec ceux observés habituellement sur
I"agglomération parisienne. En masse, les résultats sont les suivants -

v' 33 % de la fraction PM; s et 27 % des PMys.

v' 75 % de la fraction soluble des PM;, est contenue par la fraction PM;s.

v' 80 % de la masse de la fraction soluble retrouvée sur les PM, s est sous forme d’ions
sulfates, nitrates et Na ™.

Au niveau du quai, la fraction soluble ne représente que 5 %, en masse, a la fois des aérosols
PM;s et PMig. La plupart des espéces présentes a I’extérieur est enrichie a ’exception des
ions ammonium (NH,") et nitrates (NO5). Les ions fluorure, F’, apparaissent en quantité non
négligeable en souterrain. Ces résultats traduisent la contribution de sources internes comme
par exemple une origine géologique pour les espéces Ca** et Mg*".

Fraction carbonée

L’analyse du carbone réalisée par le LHVP différencie le carbone suie (élémentaire) du
carbone organique. Dans I’atmosphére extérieure le ratio Corganigue / Csuie s€ situe aux alentours
de 0,3 pour les aérosols PM, s et PM,, ce qui traduit une forte contribution du carbone suie
explicable par les émissions du trafic automobile présent 4 proximité du point
d’échantillonnage.
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En souterrain, pour les deux fractions PMys et PMo, ce ratio est plus éleve et a des valeurs
comprises entre 0,6 et 1 illustrant une modification des espéces carbonées imputables a des
émissions de sources intérieures méme si la fraction carbonée ne représente que 10 % de la
masse de [’aérosol PM présent au niveau du quai.

Eléments métalliques

Cette fraction représente sur le quai la plus grande partie de ’aérosol PM,o en terme de masse.
Le fer, Fe, est I’élément prépondérant dont la concentration explique les deux tiers de la
masse de l’aérosol PM), et également de la fraction fine, PM;s. Une étude portant sur
I’exposition des Londoniens aux particules (Pfeifer ef al, 1999) avait également conclu a une
augmentation de I’exposition & certains métaux pour les individus utilisant le métro comme
moyen de transport.

Le tableau ci-dessous fait la synthése des fractions massiques représentées par chacune des
especes chimiques analysées.

Bilan : fraction massique Quai Extérieur
PMyo PM; s PMyo PM; s
Fraction soluble 5% 5% 27% 33%
Carbone total | 10% 13% 32% 2%
Fer 66% 67% 19% 8%
Autres €léments métalliques 10% 10% 29% 17%
Total 91% 94% 107% 100%

En outre les teneurs extérieures de certains €léments métalliques tels que le fer et le baryum
sont tres €levées. Ces éléments sont des traceurs des émissions souterraines dues a
I’exploitation du métro ce qui dénote une contamination du point de prélévement extérieur par
les émissions intérieures.

Recherche des sources

Signature de I’aérosol souterrain par les matériaux de freinage

En 1999, a Sens, les différents matériaux de freinage utilisés sur le réseau ferré de la RATP
ont éte testés sur banc d'essai afin de déterminer les quantités d'éléments métalliques émis lors
de cycles de freinage. La figure ci-dessous représente :

v" D’une part, la fraction massique de ces éléments émis sur banc de freinage (Lesaint, 1999)
par le matériau équipant les voitures circulant sur la ligne étudiée.

v' D’autre part, la fraction massique des éléments métalliques associés aux particules de
sources intérieures inhérentes a la station. Pour un élément X, elle est calculée comme

suit
[X]inl - [XLxl
[Pf\/lm ];m - [PA’[m]

ext



Dans le cas de cette étude, bien que le point exténeur ne soit pas représentatif de tout ’apport
d’air en station, pour la plupart des éléments [X].x est tres inférieure a [X]im. Par conséquent,
la contribution des sources souterraines a la production de I'élément X équivaut
approximativement a [ X]in — [X]eu-

—

Fraction massique des éiéments métalliques

76% 19%

& Quai
B Matériau Textar {banc de freinage}|
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Eléments

Les principaux €léments métalliques retrouves sur I’aérosol PM,, en station sont bien signés
par les émissions liées aux organes de freinage (baryum, soufre, silice et calcium notamment).
Toutefois en ce qui concerne le fer, le freinage ne suffit pas seul a expliquer les concentrations
retrouvées sur 1’aérosol du quai.

Origine extérieure /intérieure

L’analyse multi-élémentaire des filtres correspondant aux prélévements « tri-horaires »
permet de scinder clairement la contribution de chaque élément a la masse de I’aérosol PM;,
par périodes de temps relativement courtes. Certains éléments tels que I’aluminium (absent du
matériau de freinage et retrouvé a P'extérieur de la station) voient leur contribution augmenter
hors période d’exploitation au contraire d’espéces telles que le fer ou le baryum dont la
proportion chute hors période d’exploitation du métro. Ces résultats confortent la source reliée
au freinage et au trafic ferroviaire en général et laisse envisager un apport extérieur dont la
contribution ne se révéle importante que pendant I’arrét du trafic.

Répartition élémentaire par classe granulométrique

Les prélévements réalisés au niveau du quai a ’aide de I'impacteur en cascade basse pression
LPI (Dekati) puis ’analyse PIXE des filtres révele la répartition de chaque élément. Il ressort
des résultats que les €léments associés au freinage (fer, manganése, nickel ou plomb) sont
retrouvés préférentiellement sur 3 plages granulométriques consécutives allant de 1,7 a 7,0
pm. Cette observation va dans le sens d’une origine commune pour ces espéces - le freinage.
D’autres eléments tels que le soufre voient leur répartition suivre deux modes ce suggére deux
sources différentes. Par exemple le premier mode se situant entre 1,7 et 7,0 um désigne le
freinage comme responsable alors gue le second, submicronique, pourrait étre expliqué par
une orgine extérieure.

Conclusion

Afin de déterminer et de quantifier les sources de pollution d’aérosols dans I’environnement
du métropolitain, une approche visant a caractériser chimiquement les aérosols extérieur et
souterrain est adoptée. Le site étudié refléte un environnement souterrain du métro ou
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I’exposition aux PMjo est trés importante en comparaison aux autres stations du réseau
notamment a cause de ’absence de ventilation mécanique en inter-station.

Les concentrations de ’aérosol PMio sur le quai sont, en période d’exploitation du metro,
gouvernées par le trafic des rames de métro et trés supérieures a celles mesurées a proximité
de la station. L’aérosol extérieur n’a qu’une faible contribution sur les niveaux souterrains de
PM,, constatés en période d’exploitation. Les analyses physico-chimiques des aérosols du
quai et de I’extérieur mettent en évidence que I’aérosol présent sur le quai de cette station est
en grande partie composé de fer et dautres éléments insolubles. La comparaison de ces
résultats avec ceux d’une campagne réalisée en 1999 et qui visait & caractériser les émissions
des matériaux de freinage aboutit a incriminer la responsabilit¢ de ce phénoméne dans
I’empoussiérement de I’air de la station Bréguet-Sabin. Cependant, au vu de certains €léments
ne signant pas les émissions du matériau de freinage mais retrouvés dans la composition de
I’aérosol souterrain, d’autres sources de particules sont vraisemblables.
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CARACTERISATION GRANULOMETRIQUE DES PARTICULES PRESENTES DANS UN
TUNNEL ROUTIER: ELEMENTS CHIMIQUES ET PARTITION GAZ-PARTICULES DES
COMPOSES AROMATIQUES POLYCYCLIQUES - CAS DE L’A-14 SOUS LA DEFENSE

J.P. QUISEFIT - S. GARIVAIT - E. STEINER - V. TESSAURO et N. GOUALIN

Lab. Interuniversitaires des Systémes Atmosphériques — Université Paris 7 — UMR CNRS 7583 —~ Bat P1 -
CMC 61 av. du Gal De Gaulle — 94010 Créteil [Tél 01 44 27 39 32 — Fax. 01 44 27 57 46]

I- INTRODUCTION

L’objectif de I’étude menée dans ce tunnel routier était multiple : caractériser la physico-chimie de la
composante particulaire, représentative du parc automobile 2000 frangais sans influence externe
(photochimique notamment), déterminer les niveaux d’exposition aux polluants automobiles et la chiffrage
de la partition gaz particule des HAP. Nous avons donc instrumenté un site situé a 300m de la sortie du
tunnel sous la défense en direction de ’autoroute A 14.

IT - CAMPAGNES D’ECHANTILLONNAGE ET MATERIEL MIS EN (EUVRE

Nous avons choisi, en accord avec la D.D.E. de Puteaux d’installer notre station d’échantillonnage
dans la partie finale d’un tunnel sous la Défense juste avant I’entrée sur I’autoroute Al4 proprement dite.
Les périodes d’étude ont donc porté sur des fins de journée (de 15 a 20 heures, période de fort trafic Paris-
Province). Les journées étudiées furent le 7 juin et le 12 juillet 2000 ainsi que mai et juin 2001. La
longueur de tunnel est de 4,2 km. La station était installée en bordure de la seule voie de roulage autorisée,
au km 3,9, sur la bande d’arrét d’urgence condamnée par un muret de pavés de béton de 50 cm de haut. Les
principaux instruments installés, 4 1,8 m de hauteur ont permis de mesurer en continu les teneurs en oxydes
d’azote et en dioxyde de carbone, les paramétres environnementaux (vitesse du courant d’air, température
et humidité relative), et d’effectuer des filtrations totales, avec téte de prélévement omnidirectionnelle R&P
PM10, des poussieres sur membrane Téflon, par impacteur en cascade basse pression DEKATI (13 étages
de 0.013 a 10 pm) et par préleveur biphasique medium volume TISCH. Nous avons ainsi pu déterminer la
masse de poussiere globale (ug/m3) et en fonction de la granulométrie. Les analyses chimiques sur la
composante particulaire ont porté sur les composés aromatiques polycycliques grice a une extraction par
micro-ondes puis une analyse par chromatographie liquide haute performance associée a un détecteur de
fluorescence.

12/1/2000,

Photo 1 et 2 : installation des échantillonneurs et analyseurs dans le tunnel

109



Les conditions météorologiques, lors des journées du 7 juin et du 12 juillet 2000, étaient
anticycloniques. La température dans le tunnel a €té respectivement de 22,5° et 24,5°C et la pression n’a
guére bougé de 1025 hPa, enfin ’humidité relative était de 40% puis 35 %. La vitesse du courant d’air
oscillait faiblement autour de 2m/sec et remontait le tunnel vers la sortie. L’air balayait donc les 3,9 km de
tunnel amont.

III - NIVEAUX D’EXPOSITION AUX POLLUANTS GAZEUX ‘
Deux polluants gazeux ont été suivis en continu au cours des expérimentations : le dioxyde de
carbone et les oxydes d’azotes.

» CO - - - -07/06/2000
———12/07/2000

*limite exposition OMS sur 30 minutes

Concentration (ppm)

15.00 15:30 16:00 16:30 17:.00 17:30 18:00 18:30 19:00 19:30 20:00 20:30
Heures

Figure N° 1 : variation de la teneur (ppm) en CO aux cours des jours d’expérimentation (07/06 et 12/07)

Par rapport a la valeur limite d’exposition indiquée par ’'O.M.S., de 50 ppm sur 30 min, on peut
constater que le monoxyde de carbone peut atteindre un niveau trés élevé au regard du temps de séjour
potentiel des automobilistes dans le tunnel.

En effet méme si la limite de vitesse est fixée a 70 km/h, nous avons souvent constaté que les
véhicules (aussi bien les automobiles, utilitaires légers que motocyclettes voire poids lourds) roulaient
généralement a des vitesses trés supérieures (90 a 130 km/h). Dans ces conditions le temps d’exposition
varie de 3 min 45 sec & 1 min 50 sec pour la totalité du séjour dans le tunnel, I’exposition est donc
largement en dessous des seuils de ’'OMS.

Les profils de concentration sont également identiques d’un jour sur P'autre et sont €galement
cohérents avec les mesures effectués par les appareils fixes posés par la DDE

Par contre en ce qui concerne les teneurs en oxydes d’azotes, nous pouvons constater sur la figure
N° 2 des teneurs trés largement supérieures aux normes. Le NO; est systématiquement supérieur au niveau
d’exposition (105 ppb sur une heure). Le probléme sanitaire ne se pose donc pas lorsque la circulation est
fluide car le temps d’exposition n’est que de quelques minutes. Il peut cependant se poser lors
d’embouteillage, méme court, qui bloquerait la circulation sous les tunnels. Il faut cependant préciser que
les tunnels sont équipés de capteurs de pollution interfacés avec une programmation du déclenchement des
ventilateurs (opacimétre et CO) lorsqu’ils dépassent des valeurs seuils (ex 50 ppm en CO).

Les valeurs extrémement élevées constatées en NOx sont également en accord avec les résultats
obtenus par le Lab. Central de la Préfecture de Police de Paris lors d’une campagne antérieure a la notre.




Concentration (ppb)

15.00 15:30 16:00 16:30 17.00 17:30 18:00 18:30 19:00 19:30 20.00
res

Figure N° 2 : évolution des oxydes d’azotes au cours des deux journées d’échantillonnage

IV — LES PARTICULES ATMOSPHERIQUES

IV-a: CONCENTRATION MASSIQUE EN POUSSIERE. La teneur massique en particule a
€té obtenue par prélevement en filtration totale sur filtre PTFE avec pré-pesée et pesée finale au retour au
laboratoire sur une balance a 0.01mg. Le 7 juin la concentration totale moyenne sur les quatre heures de
prélévement (16h-20h) représentait 1600440 pug/m3 et seulement 790+40 pg/m3 le 12 juillet. Quant on sait
que la limite d’exposition recommandée par I'O.M.S. est de 125 pg/m3 sur 24 heures on voit que I’on reste
inférieur aux normes mais a la condition qu’il n’y ait pas de bouchon de circulation.

IV-b : LA REPARTITION GRANULOMETRIQUE DES POUSSIERES. La figure N°3 nous

tllustre la distribution granulométrique, en masse des poussiéres collectées grace a un impacteur basse
pression DEKATI (20L/minutes)

Répartition massique des différents étages - 07/06/2000

LP1 20 L/min

180 - Durée de préldvement: 4h02
Volume total prélevé : 4,84 m®

160 4 Filtres graissés d'Apiezon L (1:1000 m/m) dans dichlorométhane
T°=225°C . HR=41%

140 4 Ventmoy. =2 m/s , méme direction que celle de la circulation
Charge moyenne en PM10 : 1200 pglm3

120 4 Charge totale prélevée : 473 pg/m3

100 4

Concentration (pg/nt)

Figures N° 3 : répartition massique en fonction de la taille des particules.
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On peut constater la forte proportion de particules inférieures au micron, nettement plus marquée que ce

que I'on trouve habituellement dans I’air ambiant. Les fines particules ( < 1 um) représentent plus de 50%
de la masse totale.

IV-C REPARTITION GRANULOMETRIQUE EN COMPOSES AROMATIQUE
POLYCYCLIQUE (HAP) PARTICULAIRES.

L’analyse des H. A P. a été menée par extraction micro-onde des filtres au dichlorométhane puis
amenée a sec avec reprise par de I’acétonitrile pour injection dans une HPLC PERKIN LC 200 [ colonne
Nucleosil 100-5C,s PAH] couplée a un détecteur de fluorescence programmable LC 240 a lampe Xénon
(1]

Les HAP montrent des répartitions granulométriques en accord avec les observations déja faites en
fonction des poids moléculaires. La figure N° 4 illustre bien ces répartitions typiques.

PHE

35,00 4

30,00 A

25,00

20,00 4

15,00 4

Concentration {ng/M

0,00 -

B(b)FLUA
3500 -
30,00 4
25,00 4
20.00 4

15.00 4

Concentration (nh

Fig. N° 4 exemple de distribution granulométrique de HAP : monomodal pour le phénanthréne et bimodal
pour le benzo(b)fluoranthéne

Lorsque 'on étudie les distributions granulométriques des HAP, on peut observer que I’on ne
détecte pas de naphtaléne dont la tendance est d’étre gazeux. Acénaphténe et fluoréne, phénanthréne et
anthracéne sont quasi stables sur tous les étages, laissant supposer une adsorption assez probable sur les



supports d’échantillonnage. Pour les HAP plus lourds, les distributions granulométriques sont de plus en
plus mono modales centrées sur 0,1um comme cela a déja ét€ souligné par diverses études.

Composés | PM 10 12/07 | PM 10 07/06 | Baltimore | Birmingham Chicago

*(ng/m’) *(ng/m’) 1989 1996 1995
Naphtalene 17,57 5,34 - - -

ACE+FLUO 2,12 0,8 - 114+168 168+406
Phénanthréne 27,84 6,9 209 333 300
Anthracéne 5,95 2,19 37,6 51,1 177
Fluoranthéne 65,03 13,37 56,4 475 117
Pyrene 136,9 27,83 57,5 55,3 193
Benz(b)ANT 33,12 7,46 7,6 14,0 90,2
Chrysene 40,4 8,56 - 25,8 77,9
B(b)FIUO 24,9 5,87 - 11,6 43,6
B(k)FLUO 8,06 2,27 - 5,4 41,2
B(a)PYR 18,45 4,98 5.8 12,7 62,6
DiB(a,h)ANT 11,24 3,17 - 4.4 14,7
B(ghi)PER 42,42 12,22 8,0 352 17,0
I-PYR 8,5 2,72 4.6 21,5 20,0

Tableau N° 1 :
tunnels
(* notre étude)

comparaison des concentrations en HAP particulaires obtenus dans différentes études en

Le tableau N° 1 donne les teneurs observées lors de nos campagne du 07/06 et du 12/07 par rapport
aux données trouvées dans la littérature pour des tunnels urbains.

On voit en effet sur cette comparaison des écarts marqués entre nos détermination particulaires sur
les HAP légers et celles obtenues par nos collégues étrangers (ACE, FLUO et PHE notamment). Par contre
les ordres de grandeurs sont respectés pour les HAP lourds, totalement en phase particulaire.

V - PARTITION GAZ PARTICULE DES H.A.P.

Nous avons pu disposer lors des campagnes de terrain 2001 d’un échantillonneur biphasiques gaz-
particule (TISCH) ayant un débit d’échantillonnage de 12.5 m’/h qui nous a permis de déterminer la
partition gaz/particule des HAP en appliquant strictement la méme procédure analytique. Chaque
échantillon était ainsi constitué d’un ensemble constitué d’un filtre en fibre de verre suivi par deux
adsorbants solides PUF, en série, permettant de capter les HAP gazeux non piégés par le filtre.

Composés % en phase gazeuse Composés % en phase gazeuse
Naphtaléne 99.6 Chryséne 77.6
Acénaphténe + 99 1 Benzo(b)fluoranthéne 0
Fluoréne
Phénanthréne 972 Benzo(k)fluorantheéne N.A.
Anthracéne NA. Benz(a)pyréne 0
Fluoranthéne 622 Dibenzo(ah)anthracéne 0
Pyréne 468 Benzo(ghi)péryléne 149
Benzo(a)anthracéne 466 Indéno(123-cd)pyréne 0

Tableau N° 2 : Pourcentage de HAP en phase gazeuse
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VI - DISTRIBUTION GRANULOMETRIQUE ELEMENTAIRE

Al - Tunnel 12/07/2000 Pt - Tunnel 12/07/2000
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de I’ Al). De nouveaux éléments apparaissent tels les constituants des catalyses d’échappement (Ex du Pt),
plutdt dans les fines particules et enfin certains éléments sont bi-modaux comme le soufre qui
comparativement a la distribution en air ambiant illustre bien la génération primaire qui évolue ensuite.

VI - CONCLUSION

Cette €étude nous a permis d’apprécier et de qualifier le niveau de concentration des polluants, aussi
bien gazeux que particulaire dans un tunnel routier. Compte tenu de la réglementation d’exposition étant ce
qu’elle est, on peut conclure que I’air de tunnel de ce type est acceptable tant que la circulation reste fluide,
étant donné le temps de s€jour court dans le tunnel pour les usagers. Cependant si une situation de bouchon
devrait se produire, ce que nous n’avons pu expérimenter, il est a espérer que les consignes de ventilation
voire d’arrét d’entrée des véhicules dans le tunnel soient efficaces. Nous avons pu en effet constater sur
nous-méme lors des expériences qui nous ont mobilisés de nombreuses heures de présence dans le tunnel
que I'impact sanitaire €était réel. Les expérimentateurs ont pu en effet constater rapidement des céphalées,
une irritation forte des yeux et de la gorge ainsi qu’une difficulté de réaction croissante évident.

Néanmoins, cette expérimentation pilote nous a permis également de conclure qu’il était
indispensable de mettre en ceuvre un échantillonneur bi-phasique pour qualifier I’émission compléte des
HAP, ce qui a été fait en 2001 et a permis de montrer la trés forte proportion d’HAP légers en phase
gazeuse ainsi que leur fraction adsorbée. La répartition entre phase gazeuse et phase particulaire semble
correspondre a la théorie. L’étude par impacteur met également bien en évidence I’adsorption des H.A P.
légers sur tous les étages de I'impacteur alors que les H. A P. plus lourds sont bien identifiés dans la
fraction ultra fine des particules. Enfin de nouveaux éléments apparaissent dans les fine particules.
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RESUME

Les fibres minérales, présentes dans la plupart des matériaux d'isolation, sont des sources potentielles de pollution a
l'intérieur des batiments. Les niveaux de concentration sont connus dans les usines de production, des mesures sur les
chantiers ainsi que des essais inter-laboratoires en chambre grandeur réelle ont été réalisés pour évaluer
I'empoussicrement en fibres lors de la pose des produits. En revanche les données sont plus fragmentaires pour
I'exposition environnementale a laquelle peuvent étre confrontés les occupants des batiments. La connaissance de cette
exposition passe notamment par I'¢tude de I'impact du vieillissement sur la capacité des produits 4 émettre des fibres.

L'objectif de ce travail consiste 4 mettre en place un outil d'étude de la libération des fibres par des matériaux fibreux,
incluant le vieillissement des produits. La recherche a permis de comparer les potentiels respectifs d'émission de fibres
des produits en laine de verre et en laine de roche, utilisés dans le batiment a des fins d'isolation.

Pour tester la capacité de ces produits 4 émettre des aérosols fibreux, un banc aéraulique complété d'un dispositif
expérimental de sollicitations mécaniques de ces matériaux, a été développé. La méthode expérimentale
d'échantillonnage ainsi que les régles de comptage des fibres au microscope €lectronique & balayage ont été adaptées a
l'essai.

L'analyse des premiers résultats obtenus met en évidence des émissions de fibres (en fibres/métre cube) et des
caractéristiques dimensionnelles (longueur, diamétre) différentes selon la nature et I'age du produit.

Mots clés : aérosols fibreux, laine de verre, laine de roche, matériaux de construction, banc aéraulique d’échantilionnage.

INTRODUCTION

Les fibres min€rales, naturelles et artificielles, sont des contaminants de l'air des batiments et leur émission potentielle
doit faire I'objet d'études du fait de leurs caractéristiques respirables et irritatifs marquées (les fibres "respirables” sont des
fibres pouvant étre inhalées profondément dans les poumons, au niveau des alvéoles, selon I'acceptation courante dans la
littérature anglo-saxonne). En plus de l'impact sanitaire connu de I'amiante, il convient de se préoccuper de celui des
autres fibres minérales, fibres artificielles qui sont abondamment présentes dans les constructions notamment aux fins
d'isolation thermique. Depuis la fin des années 70, I'utilisation de ces laines s'est accélérée. Le principe de précaution, qui
inspire aujourd'hui toute approche en matiére de gestion des risques pour la santé, conduit a porter une plus grande
attention au comportement des matériaux fibreux, en particulier vis a vis des conditions de "relargage" des fibres dans
I'air des locaux.

Les niveaux de concentration sont connus dans les usines de production (KAUFFER E. et al, 1990), des mesures ont été
effectuées pour évaluer I'empoussiérement en fibres lors de la mise en ccuvre de laines minérales dans les secteurs du
batiment (KAUFFER E. et al, 1993). Des essais inter laboratoires (DYBRO JUHL H., 1998 ; HANTON D., 1995),
pratiqués en chambre environnementale grandeur réelle par les producteurs de laines minérales ou en chambre de petites
dimensions (CLASS P., et al 1996) ont été menés afin de déterminer de maniére optimale les niveaux d'émission de
fibres, lors de la pose de ces matériaux fibreux.

En dépit de ces études, il n'existe pas actuellement de base suffisante qui permette d'évaluer l'exposition
environnementale plus couramment désignée sous le terme d'exposition "passive”, a laquelle peuvent étre confrontés les
occupants des bitiments. La connaissance de cette exposition est un élément essentiel de 1'évaluation et de la maitrise de
ces risques. Elle passe également par I'étude de I'impact du vieillissement sur la capacité des matériaux a émettre des
fibres.

L'objectif principal de ce travail consiste & .aettre en place une procédure et des outils permettant de comparer le
comportement de différents matériaux d'isolation, en fonction de facteurs climatiques (température, humidité relative)
susceptibles d'altérer leurs caractéristiques physiques (densité apparente, cohésion). Ces évolutions des matériaux ont été
associées a des mesures qualitatives (longueur, diamétre) et quantitatives (concentration en fibre/m’) des fibres émises
dans un banc d'essai de sollicitations mécaniques. La recherche est axée sur des produits en laine de verre et en laine de
roche, utilis€s pour |'isolation intérieure des batiments.
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STRATEGIE GENERALE

Aprés avoir réalisé un inventaire de la gamme des matériaux isolants fibreux existants, le choix des produits a port¢€ sur
deux laines de verre et deux laines de roche commercialisées, non revétues et utilisées pour I'isolation intérieure des
bitiments. Nous avons choisi des rouleaux et des panneaux de nature, de densité diflérentes mais destinés a une
application similaire.

La démarche expérimentale consiste en la mise en place des essais expérimentaux nécessaires a la comprehenston des
phénomeénes de libération des fibres. Deux essais de vieillissements artificiels poussés, en enceinte climatique, ont été
mis cn ccuvre pour différents temps donnés (1 mois et 10 mois). Les conditions climatiques appliquées ont été fixées en
tenant compte des variations climatiques que l'on peut rencontrer dans les combles des habitations, ou des conditions
hyvgrométriques consécutives a un dégat des eaux.

Pour tester la capacité de ces produits a émettre des fibres, un banc d'essai muni d'un dispositif expérimental de
sollicitations mécaniques de ces matériaux et d'un systéme de prélévement adapté & la mesurc de I'émission de fibres a
été congu et réalisé. La méthode expérimentale d'échantillonnage ainsi que les régles de comptage des fibres au
microscope électronique a balayage ont ét¢ adaptées a I'essai.

MATERIELS ET METHODES

MISE EN PLACE DES ESSAIS DE VIEILLISSEMENT

Deux types de vieillissements artificiels ont été mis en place. Un premicr essai en cycle gel/dégel (-20°C/80°C) 4 raison
de quatre cycles par jour est appliqué aux quatre matériaux. Un deuxiéme essai en enceinte 80°C, saturation en
humidité relative est appliqué uniquement aux deux laines de verre ; celles-ci sont séchées dans un laboratoire climatis¢ a
23°C = 2°C, 50% HR + 5%HR. Les dimensions des éprouvettes ont été fixées a 100 mm x 100 mm pour assurcr un
nombre suffisant d'éprouvettes A tester, fonction du volume des enceintes climatiques disponibles.

CONCEPTION DU BANC D’ESSAI

Pour étudier la libération de fibres a partir d’éprouvettes de petites dimensions, nous avons choisi de concevoir un banc
d’essai expérimental sous forme de tunnel aéraulique fermé pour confiner cette émission de fibres mais aussi pour
pouvoir controler aisément le flux d’air circulant dans la veine.

Dans le but de comparer la capacité de ces matériaux a émettre des fibres, qu'ils soient neufs ou vieillis artificiellement.
nous avons choisi de leur faire subir une sollicitation mécanique contrdlée. Le flux d'air circulant dans le tunnel,
entrainant les fibres émises jusqu'au point de prélévement, doit avoisiner des conditions de régime turbulent stable, ceci
pour homogénéiser la vitesse et obtenir, au point de prélévement, un profil presque uniforme dans le conduit vertical,
avec une €paisseur limite aux parois.

PRINCIPE DU MONTAGE

Le banc d’essai expérimental fonctionne en circuit fermé (Figure 1). L'air circulant est généré par une turbine (1). Deux
filtres HEPA (filtre absolu, de trés haute efficacité) sont installés en amont et en aval du prélévement pour assurer un air
propre circulant dans le systéme (2).
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Figure 1: schéma du banc d'essai expérimental




Le banc d’essal est composé d'un tunnel placé dans le sens vertical, a l'intérieur duquel est disposée une éprouvette de
laine minérale artificielle maintenue dans une nacelle grillagée en suspension (4). soumise a différentes sollicitations
mécaniques grace a un systéme congu spécifiquement a cet effet et placé a l'extérieur du tunnel (3). Le systéme de
sollicitations mécaniques génére un mouvement oscillant de la nacelle. Le choc ainsi que les vibrations produits par la
retombée de I'éprouvette dans le fond de la nacelle entrainent 1'émission des fibres que les phénoménes de vieillissement
auraient rendues lib€rables.

Le diamétre mteneur du cylindre est de 295 mm., la vitesse du flux circulant est fixée a 0,8 m/s induit par un débit d'air de
l'ordre de 200 m’/heure et un nombre de Reynolds d'environ 15 000 (caractéristique d'un régime turbulent) au sein du
tunnel.

Le montage dans son ensemble a une forme rectangulaire, les angles sont réalisés au moyen de coudes (parties du
systéme non étudiées) et de tés en PVC pour permettre l'introduction des différents appareillages de caractérisation du
systeme (sondes de mesure de la température et de I'humidité relative) (3) et assurer un nettoyage aisé et sir du montage
apres chaque essai, par introduction de différents "outils” de nettoyage. Afin d'optimiser le captage, une fine couche
d'inox reliée 4 la terre est appliquée sur la face interne du conduit pour s'affranchir de tout effet électrostatique lié a la
nature des fibres étudiées. Cette feuille d'inox est disposée le long de la section du tube ou sont disposés 'éprouvette et le
systeme de prélévement adapté a la mesure des fibres. La hauteur du banc expérimental est de I'ordre de 4 metres, et sa
largeur de 2 metres.

Lors de la rédaction du cahier des charges du montage, nous avons choisi de concevoir un banc d’essai dont certains
parametres peuvent varier. Ainsi il a été prévu de concevoir une canne télescopique de prélévement en inox dont les
embouts modulables permettent de faire varier la position de la buse d'entrée dans le tunnel aéraulique (6). Un pas de vis
a €té usiné a I'extrémité de la buse pour changer la téte d'échantillonnage. Pour assurer le déplacement de la canne a
Vendroit le plus appropri€, un systéme de glissi¢re suffisamment épais pour la maintenir parfaitement dans I’axe verticat,
a été place en aval du tunnel, a I’extérieur du montage.

Le systeme renfermant enfin le filtre de prélévement est un porte-filtre congu intégralement en inox (7). Il est placé a
I'extérieur du banc, dans un tiroir coulissant contenant deux emplacements pour porte-filtre, afin de pouvoir changer
aisément les filtres de prélévement au cours de I’essai, si besoin est.

Photographie 1 : banc d'essai expérimental in situ

ESS41 DE PRELEVEMENT
Lors de la conception du tunnel aéraulique, complété du systeme de sollicitations mécaniques des matériaux et de
prélevements de fibres, nous avons pensé effectuer le prélévement dans des conditions proches de I'isocinétisme.

L'anémomeétre a fil chaud utilisé¢ pour la détermination du profil des vitesses est un appareil portable ALNOR, modéle
APM 360 a canne télescopique. Cet appareil mesure des vitesses d'air comprises entre 0 et 30 m/s avec une précision de
3 % de la lecture £ 0,01 m/s pour des vitesses supérieures 4 0,5 m/s. Les mesures ont été effectuées sur tout le diamétre
du tunnel (huit points de mesure symétriques) et ceci a différentes hauteurs (six points de mesure tous les cinquante
centimetres environ).

L’éprouvette a tester est située a une distance de 1 métre 50 de I"arrivée du flux dair (5 fois le diamétre du tunnel) et le
prélevement est effectu¢ au moins 10 fois les dimensions de I'éprouvette (conditions imposées par la Norme
NFX 44 052).

Le débit de prélevement a été fixé 4 0.5 m*/heure pour une durée d'essai de deux heures. 11 est régulé au moyen d'un
débitmetre a bille.
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OBSERVATION PAR MICROSCOPIE ELECTRONIQUE A BALAYAGE (MEB)

Le comptage et la mesure des fibres prélevées sont réalisés par MEB (JEOL 5 600 LV Low vacuum) & un grossisscment
de 500 afin d’avoir un nombre suffisant d’objets a obscrver (sensibilité analytique de 10 fibres par champ). La limite de
résolution du microscope électronique dans ces conditions d'observation est fixée & 0,2 pn. Les fibres 4 obscrver sont
prélevées sur une membrane polycarbonate avec des pores de U'ordre de 0,4 jun de diamétre.

Afin d’éviter tout probléme de charge lors de 'observation au MEB, les membranes polycarbonate sont prémétallisées au
moyen d'une cible platine (inétalliseur JEOL JFC-1300 auto fine coater). Une couche supplémentaire est également
déposée apres échantillonnage. On veillera, lors du retour a la pression atmosphérique de la chambre de métallisation. a
ne pas aspircr les fibres dans lc flux d"air. Ce contréle cst assuré par la mise en place de vannes micrométriques au niveau
du métalliseur et de son systeme de vide.

Les fibres prélevées lors de 1'essai de sollicitations du matériau fibreux se présentent sous des formes variées, allant de
fibres isolées a des configurations ou agglomérats complexes. Dans ce second cas, "opérateur peut avoir du mal a
identificr et 4 compter les fibres. Les résultats obtenus peuvent étre différents sclon les régles appliquéces. Il est donc
nécessaire de définir d’une maniére définitive les régles de comptage et de les appliquer systématiquement pour toutes les
comparaisons.

L’ observation est axée préférentiellement sur la détermination du diametre des fibres prélevées. La distribution du
diamétre des fibres est divisée en deux classes : la fraction de fibres dites "respirables” (fibres de diamétre inféricur a 3
um) et la fraction de fibres dites "irritatives” (fibres de diamétre supérieur a 3 pm).

REGLES DE COMPTAGE

On considére comme fibre tout objet a bords paralléles, dont le rapport longueur sur diamétre (allongement) est supérieur
4 3 sur 1. Les objets de longueur inféricure & 5 pn sont également considérés comnie fibres, contrairement a I'habitude.
Ceci permet en effet de melttre en évidence les différences observées au niveau du diamétre et de la longueur des fibres
¢mises a partir de matériaux neufs, ct des fibres émises a partir de matériaux vieillis artificiellement, lors de I'essai de
sollicitations.

Ces régles de comptage ont pour but de dénombrer TOUS les objets répondant aux critéres dimensionnels cités, c’est-a-
dire tout objet a bords paralleles, dont le rapport longueur sur diamétre (allongement) est supérieur & 3 sur 1 et dont la
longueur est comprise entre 0,2 um et 250 pm. Cette méthode est une méthode de comptage et non une méthode
d’analyse, elle ne prend donc pas en compte la nature des objets observes.

Ces regles ont ¢1€ adaptées a I'essai & partir des régles existantes pour le comptage et la mesure des fibres par
microscopie optique (WHO, 1985 ; OMS, 1998) et microscopie €lectronique (VDI, 1991).

RESULTATS

Deés la sortie des éprouvettes de I’enceinte du vieillissement artificiel a saturation en humidité relative, haute température,
nous avons pu d’ores et déja observer un tassement du produit dans le temps. Ainsi les éprouvettes de rouleaux de laine
de verre semblent avoir perdu prés de 50 % de leur épaisseur initiale. Pour le vicillissement en cycle gel/dégel. aucun
phénoméne observable n’a pu étre constaté.

Lcs essais de prélévement de fibres par sollicitations mécaniques des matériaux ont été appliqués d chacun des matériaux
étudids ct réalisés systématiquement sur trois éprouvettes identiques provenant du méme produit. Le petit nombre
d'échantillons ne nous permet pas de calculer une moyenne, d’autant plus que la dispersion obtenue pour la détermination
de Ia concentration de fibres libérées lors des différents essais peut étre importante. Afin de voir si les variations de
concentration observées sont significatives, nous avons effectué un test statisique a partir des valcurs obtenues
cxpérimentalement.

Le test statistique appliqué est le test non paramétrique de rang de Kruskall-Wallis dans le cas de petits échantillons (n=3)
pour 3 populations estimées (t = 0, t = 1 mois, t = [0 mois). Nous avons adopté dans notre cas le risque de premicre
cspece o = 10 %. Le test a €té appliqué également pour déterminer la signification des variations observées pour le calcul
de la fraction respirabie.

Les résultats obtenus & partir des roulcaux de laine de roche ayant vieilli en cycle gel/dégel montrent une augmentation
significative de la concentration de fibres libérées. Le matériau neuf libére de 6 000 a 10 000 fibres/m’ tandis que le
matériau ayant vieilli 10 mois en enceinte peut en libérer le double (Figure 2). Cette augmentation va de pair avec la
variation observéc pour la fraction de fibres dites "respirables” prélevées. En effet le nombre de fibres respirables peut
¢galement croitre du simple au double (Figure 3).
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Figure 3 : variation de la fraction de fibres dites "respirables” prélevées en fonction du temps de vieillissement en cycle
gel/dégel. Rouleau de laine de roche

Pour I’essai de vieillissement 4 saturation en humidité relative. haute température, appliqué au rouleau de laine de verre,
on observe également une augmentation significative du nombre de fibres prélevées. La cinétique de libération semble
cependant plus rapide que dans l'essai de vicillissement précédent (dés le quatorziéme jour) et Ia concentration de fibres
libérées plus importante (de I'ordre de 20 000 & 30 000 fibres/m?) (F: igure 4). En revanche on observe une variation de la
fraction de fibres respirables moins quantifiable mais qui semble indiquer une diminution du nombre de fibres respirabies
émises au cours du vieillissement (Figure 5).
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Figure 5 : variation de la fraction de fibres dites "respirables" prélevées en fonction du temps de vicillissement a saturation ¢n
humidité relative, haute température. Rouleau de laine de verre

CONCLUSIONS

Ces travaux de recherche ont nécessité la réalisation d'un banc d’essai expérimental qui perinette de comparer la capacité
d'émission de fibres & partir de matériaux isolants fibreux de petites dimensions. Les essais ont été réalisés sur les quatre
matériaux choisis pour représenter I'ensemble des matériaux d'isolation du batiment. Les mesures de la concentration de
fibres libérées tendent a augmenter en fonction du vieillissement des produits.

Cette libération de fibres résulte d’une certaine décohésion des fibres, attribuable en partie aux conditions climatiques
appliquées au niveau des enceintes de vieillissements artificiels, mais aussi a la sollicitation mécanique imposée au cours
de I’essai.

!
Ce banc d’essai permet de comparer la capacité des matériaux fibreux a émettre des fibres en tenant compte du

vieillissement du produit. Cette approche devrait également permettire d’obtenir des éléments de réponse quant a la
durabilité du produit.

Parallélement aux mesures d'émission comparées de fibres, des essais de mesure de la force de résistance a la traction ont
é1é réalisés. Les résultats indiquent une perte importante des caractéristiques en cohésion et ceci pour les deux types de
vieillissements considérés. Le vieillissement 4 saturation en humidité relative, haute température semble altérer
rapidement la durabilité du produit : deux tiers des caractéristiques de cohésion sont perdues pour un panneau de laine de
verre ayant vieilli une semaine en enceinte climatique.
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Nomenclature

C, Capacité thermique massique

d  Diamétre de la tuvére a la section
d'abscisse x [m]

D Diamétre des particules ou des gouttes [m]

D, Coefficient de diffusion de la vapeur dans le
gaz [l m’.s! ]

H  Humidité relative

I Taux de nucléation [m™.s']

J  Flux massique de vapeur arrivant sur une
goutte [Kg/s]

k  Conductivité thermique du Sluide
porteur [W.m' K]

K Constante de Boltzmann

K, Nombre de Knudsen

L Chaleur latente de vaporisation [J.kg]

lcor  Longueur du col [m]

leonw Longueur du convergent [m]

M Masse molaire [kg/mole]

my  Masse d'une goutte

m, Masse d'une molécule de vapeur [kg.mol*]

N Concentration volumique en particule [m™]

p  Pression [pa]

r  Constante des gaz parfaits [J kg’ K]

Ry, Constante des gaz parfaits [J K mole’!]

S Degré de saturation

T Température [K]

t;  Temps de séjour [s]

v Vitesse [m.s]

V  Vitesse thermique moyenne [m.s"']
Vm Volume de la molécule [m’]

x  Abscisse dans la tuyére {m]
Symboles

p  Masse volumique [kg.m™]

o Tension de surface [N.m"]

A Libre parcours moyen [m]

w  Viscosité dvnamique [pa.s]

Nombres adimensionnels

Kn Nombre de Knudsen

Nu  Nombre de Nusselt

Rey Nombre de Reynolds de la goutte
Sh  Nombre de Sherwood

indices

¢ Fait référence au régime continu

col Fait référence au col de la tuyere

Fait référence a I'état générateur

Fait référence a la phase liquide

Fait référence a une goutte

Fait référence au régime transitoire

Fait référence a la vapeur

vs  Fait référence a 1’état de vapeur saturante

< R~

1. INTRODUCTION

Les débits dc prélévement sont en général faibles (inférieurs a 1,4 I/min), ce qui rend ia détection de faibles

Nous nous proposons de présenter le principe d’un nouveau type de CNC fonctionnant grace a la condensation
de I'humidité contenu dans ’air ambiant. Remarquons dés maintenant que notre dispositif (figure 1) est adapté
au comptage de particules nanométriques dans les salles propres. En effet, dans certains procédés, les particules
dites « tueuses » peuvent atteindre des diamétres de I’ordre de 15 nm (Monteux [2000]) ce qui implique une
surveillance permanente de la concentration en particules de dimensions supérieures a ce diamétre. La majorité
des CNC existants présentent des inconvénients pour ce type d’applications :

concentrations problématique (temps de prélévement trop long).
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» L’aicool Butylique qui est généralement utilis¢ dans le saturateur peut poscr des problemes de sécurit¢ pour
les personnes amenées 4 travailler quotidiennement avec ce type d’appareillage'.

¢ L’appareillage du CNC comprend un saturateur, un condenscur ¢t un compartiment de détection optique.
Ces éléments nécessitent maintcnance, réglage et élalonnage une simplification du systeéme scrait donc
profitable.

Le COPACHA (figure 1) utilisc donc la présence naturelle de vapeur d’eau dans 1'air ambiant pour provoquer
le grossissement par condensation des particules en suspension. La condensation de la vapeur d’eau est
déclenchée par une détente subsonique continue dans unc tuyére dont la sortie est mise en dépression par
pompage. Les taux de saturation atteints dépendent de 1’humidité relative de ’air, de la section au col de la
tuyére et des paramétres de fonctionnement du systéme (débit, pression aval, température initiale du fluide). Il
est donc possible, par une adaptation de ces parametres, d’obtenir des taux de saturation de I’ordre de 3, ce qui
permct d’activer des particules de diamétre supérieur a 4 nanométres. Le grossisscment de 1’aérosol peut étre
accentué aprés activation par I'allongement du col, ce qui permet d’augmenter le temps de transit et, donc. le
diameétre final. La gouttelette obtenue est détectée en sortie de col par un systeme classique utilisant la diffusion
de la lumiére.

Aerosol

Détection
optique

(5]

I Figure 1 : Schéma de principe du COPACHA

2.Modélisation du grossissement d’'une particule au cours d’une détente en tuyére

L’équation de Kelvin permet d’obtenir le diamétre minimum D,,;, des noyaux qui seront activés pour un taux
de saturation S et une température T données :

4.0’1 J"[V
PiTgp T.In(S)
Lorsque la particule a un diamétre supérieur a D,,;, elle grossit par condensation. Les phénomeénes de transferts
de masse et de chaleur entre la particule et le milieu environnant dépendent du nombre de Knudsen du gaz
porteur :

Duin = [1}

- 2A
Kn=2 2]

Avec A le libre parcourt moyen du gaz porteur et D le diamétre des gouttes.

Dans notre configuration, les calculs du nombre de Knudsen pour des particules de diamétre de 'ordre du
micrometre donnent des valeurs comprises entre 10" et 102, D’aprés la classification donnée par Devienne
[1958], le régime correspondant est donc le régime transitoire. Le flux massique de vapeur arrivant sur la
goutte pour le régime transitoire (J,) et en tenant compte de I’effet du au déséquilibre mécanique entre phases
est donné par :

J, =C(Kmv) Jc.% 3]

Le modéle utilisé pour le calcul du flux massique de vapeur en régime continu est un modéle diffusif classique
(Bricard [1977)) :

_ pwo_A/[v pvd.ﬂ[v '
JC—ZﬂDgD(——‘—RgPTm Rgp.Td [4]

! Assa Achy [1987] a mis au point un CNC ne présentant pas ces inconvénients, puisqu il utilise du glycérol en remplacement de l'alcool
Butylique et les débits atteints sont de ['ordre de 28 Umin. Parsons et Mavliev [2001] ont, quant a eux, proposé un CNC utilisant de la
vapeur d’eau refroidie dans un condenseur.




Pvo €t T sont respectivement la pression de vapeur et la température du fluide loin de la goutte. p,, est la
pression de vapeur & la surface de la goutte de température T, :

40, M, ]

(3]
P 'Rgp 'Td D

Pvd = Py (Td)-e-‘P(
C(kn,) est le coefficient de correction de Fuchs pour la vapeur défini par Fuchs en 1959.
La variation de diamétre de 1a goutte est donc donnée par :

dD_2.Dw MV[R Ra
D-W—Q—Mﬁ)c(m)-Sh [6]

Du fait de la condensation les gouttes s’échauffent, 1’énergie (Q;) gagnée par unité de temps par une goutte de
diamétre D est :

Or=J,L [7]
Avec L la chaleur latente de vaporisation de Ia vapeur.
L’¢énergie produite par condensation se dissipe par conduction (Qc) dans le fluide environnant :

Qt=2.7rD.k.(Td—Tm).C(kn).%‘- (8]

k est la conductivité thermique du gaz porteur, C(kn) le coefficient de correction de Fuchs pour le gaz porteur et
Nu est le nombre de Nusselt.
En supposant que la température de la gontte est uniforme on obtient donc :

pCudli-—8-(0 -0) 19)

Les gouttelettes sont entrainées dans 1’écoulement. La force due a la gravité étant négligeable devant les autres
termes, I’équation du mouvement d’une particule dans 1’écoulement peut s’écrire en fonction de la force de
trainée et des forces de pression s’exergant sur la goutte :

g Avd — 6.7 1.CpRed D
Tdr 48.C;
Re, est le nombre de Reynolds de la goutte :

Red:w [11]

(va—v) ‘;f .v;l.”é)B [10]

Avec v, pet urespectivement la vitesse, masse volumique et la viscosité du fluide porteur.
Cp est le coefficient de trainée et C. est le facteur de Cunningham (Seinfeld, 1986):

Cc=142—51l1_257+0.4e. _12'/11D‘ [12]

On supposera que les gouttes sont sphériques, réguli¢rement réparties dans la phase gazeuse et qu’elles sont
présentes en faible concentration (<10’ particules/cm®). La phase gazeuse est composée d’'un mélange d’air et
de vapeur d’eau. Le mélange des deux phases est traité comme un pseudo-fluide dont 1'écoulement peut étre
décrit par les mémes équations qu'un écoulement monophasique. La résolution des équations de conservation
de la masse, de la quantité de mouvement et de 1’énergic auxquelles s’ajoute 1’équation d’état du fluide
permettent de calculer les pression, température et masse volumique du fluide dans la tuyére.

La pression de vapeur est calculée en tenant compte de la chute de pression de vapeur due 4 la condensation sur
les gouttes et en négligeant tout autre phénomene de condensation (pas de condensation aux parois). On
obtient :
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P 6 M (3]

1 N R, T
p 3_ 3y FPIL g
Py =[—-pv,- (D7 =D ) —
i v
Avec p;, pvi, D; respectivement les pression totales, pression de vapeur et diamétre en entrée de tuyére. N est la
concentration volumique en gouttes a la section x dans la tuyére, elle est calculée en fonction de la

concentration volumique en entrée de tuyére par :

N=N, 2 [14]
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Lc modcle établi a I'aide des lois de transferts, décrit le grossissement de particules par condensation d’une
vapeur lors de la détente en tuyére. L'ensemble des équations exprimant la croissance des goultelettes et leur
déplacement dans la tuyére sont les équations [6], [9] ct [10]. On utilisc une méthode de Runge-Kutta pour
obtenir & chaque abscisse, les transferts de masse et chaleur sur les gouttelettes, les valeurs de la pression de
vapeur, la température, la vitesse et le diamétre de la goutte.

3. Discussion
Notre étude théorique montre qu’il existe un domaine de fonctionnement du dispositif pour lequel

¢ lcs taux de saturation qui peuvent étre atteints dans un air ambiant classique d’humidité relative
supéricure & 20 % permettent d’activer des particules de diamétre supérieur 4 10 nm,

¢ les taux de saturation atteints restent inférieurs au taux de saturation critique,

¢ le grossissement des particules activées est suffisant pour en permettre la détection.

D’aprés Ahn [1988] Ie taux de saturation critique correspondant au scuil pour lequel apparait la condensation
homogéne peut étre calculé en recherchant la valeur de S pour laquelle le taux de nucléation I =1m>s" Ii

obtient :
1/2

Ser=ex 16”{ g )‘ V%

3 KT 2
i 20m{ 2 [ o]
' KT ) 2.onv

Ce taux de saturation ne doit pas étre dépassé, car il y aurait alors création de noyaux de condensation ce qui
conduirait a une surestimation du nombre de particules.

[15]

Dans nos calculs, nous considérons que la tuyére est de section circulaire et que son diamétre varie linéairement
du diameétre d’entrée d; au diamétre du col d.,. La longueur du convergent est notée l.n,. La pression et la
température de I’état générateur sont respectivement : P; = 1.00E+05 pa et T; =288 K. Nous considérons des
longueurs de col différentes afin d’obtenir des temps de séjour suffisants pour le grossissement des particules
(figure 2). La zone de fonctionnement de I’appareil est définie sur la figure 3. Elle est comprise entre la courbe
supérieure correspondant aux couples (H;, Paya) produisant un taux de saturation critique au col de la tuyére et
la courbe inféricure produisant I’activation au col des particules de diamétre 10 nm.
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Figure 2 : Géométrie utilisée pour I'étude théorique




—— Courbe limite pour I'activation de
particules de diamétre 10 nm

54,51 §

]
—e— Saturation critique atteinte au col '
I

o
©

o
®

o
~
%
//’.
@,
//’+
7,

o
o
N

s=59; dm=1,4nm A 5=14:dm=75nm

<
s=5 AW
4548 dn=17nm 4 5=2,1,dm=3,3nm

4 5=1,1,dm=24,4nm

Humidité relative en entrée de tuyédre
o o
-y L.

s=1,6,dm=5,3ni
0.3 A 5= 3,6, dm=2nm A @A s=0,8
g™
0.2 4's=24dm=3nm 4 s=1,1,dm=40nm \ 405
S
S
01 1 g
SCa
0 r - . . -
550 600 650 700 750 800 850

Pression aval {hpa}

Figure 3 : Zone de fonctionnement du systéme en fonction du couple humidité relative en entrée de tuyére et
pression aval (i/Acol = 44,4).

Une fois le processus de condensation enclenché, il faut que 1’aérosol grossisse dans la tuyére jusqu’a un
diameétre détectable optiquement. Rappelons que le diamétre minimum détectable classique des compteurs
optiques de particules du commerce est de ’ordre de O,15 um. Dans notre systéme, le grossissement de la
particule se produisant essentiellement dans le col de la tuyére, le temps de séjour dans le col est donc un
parametre essentiel. Le tableau 1 donne le diameétre final des gouttes en sortie de tuyére, pour différents temps
de séjour et humidités relatives pour des aérosols de diameétre initial 10 nm. On observe que, pour une pression
aval de 700 hPa et un temps de séjour supérieur a 0,8 ms, les particules de diamétre initial 10 nm grossissent
suffisamment pour étre détectées lorsque I’humidité relative est comprise entre 30% et 50 %.

Ht, | 034ms 055ms 08ms 1 ms

30% 1 0.06pm O.lpum 0.14um 0.17 um
40% | 01lum 0.18um 025pm 0.30 um
50% (016 um 025um 034pum 041 um

Tableau 1 : Diametre final des gouttes pour différents temps de séjour et différentes humidités relatives
(Paa = 700 hPa, D; = 10 nm, Ai/Acol = 44 4)

4. Conclusion

Notre étude théorique montre que le COPACHA (Compteur Continu de Particules par Condensation
d’Humidité Ambiante) doit permettre de détecter des particules de tailles supérieures ou égales a 10 nm pour
des humidités relatives supérieures a 20 %. La pression aval de fonctionnement doit étre adaptée en fonction de
I’humidité relative ambiante, et le col doit permettre un temps de séjour minimum de I’ordre de 0,8 ms. Le
débit de fonctionnement du systéme peut atteindre les 30 /'min ce qui permet une utilisation pour de faibles
concentrations en aérosols et notamment en salle blanche. Les applications de ce type d’appareil devraient étre

‘nombreuses du fait de sa facilité de mise en ceuvre.
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INTRODUCTION

La  compréhension du  comportement
aéraulique d'un polluant de nature gazeuse a
lintérieur d'un systéme ventilé (local,
enceinte,...) est rendue aisée par l'utilisation
courante des techniques de tragage gazeux
qui permettent d'accéder a des paramétres
caractéristiques de leur transfert du fait,
notamment, de la détection spécifique et en
temps réel des traceurs employés (exemple
de I'helium). Il n'en est pas de méme pour le
comportement des polluants de nature
particulaire du fait de I'absence sur le marché,
a notre connaissance, d'un dispositif capable
de détecter de maniére spécifique, en temps
réel et en continu, le traceur particulaire mis en
ceuvre dans ces applications (la fluorescéine
sodée) dont on contrdle parfaitement les
caractéristiques granulométriques. Nous avons
donc, au sein du laboratoire, développé un
prototype capable de répondre & ce besoin.
L'objet de cette présente publication est de
démontrer les performances du dispositif de
détection d'aérosols fluorescents en temps réel
pour évaluer le débit de fuite total d'aérosols
lorsqu'ils traversent une enceinte ventilée de
faibles dimensions, et ce, pour différentes
tailles de particules.

TRANSFERT D'UN AEROSOL DANS UNE
ENCEINTE VENTILEE

Les mécanismes qui régissent le transfert d’'un
aérosol a lintérieur d'un systéme ventilé sont
la plupart du temps relativement complexes.
Cependant, les nombreuses études théoriques
et expérimentales  dédiées a leur
compréhension permettent aujourd’hui
d'interpréter et de modéliser la plupart des

mécanismes de déplts des aérosols a
Pintérieur du systéme étudié. Ainsi, le modéle
global élaboré par Crump et Seinfeld en 1981
[1] pour décrire le taux de dép6t des aérosols
prend en compte les effets de la diffusion
Brownienne, de la diffusion turbulente ainsi
que ceux liés aux forces de sédimentation.

Mc Murry et Rader ont gjouté dans ce modéle,
en 1985, les effets électrostatiques dus aux
charges des aérosols [2].

Chen, Yeh et Cheng [3] ont montré, quant a
eux, les effets dominants des forces de
thermophorése dans une enceinte ol sont
présents des gradients de température.
Globalement, il est communément admis que,
a température constante et pour des aérosols
électriquement neutres, les forces de
sédimentation conditionnent largement e
dépét des particules dont le diameétre
aérodynamique dépasse environ 1 pm, tandis
que prédomine la diffusion Brownienne pour
les particules dont le diamétre est inférieur a
0,1 ym. A noter toutefois que ies phénomeénes
deviennent co‘t’r)\glexes lorsque la turbulence du
gaz porteur est accrue.

Lorsqu'un aérosol est émis avec un débit
constant q a une concentration Cq & l'intérieur
d’'une enceinte ventilée de maniére homogeéne,
la modélisation simplifiée de son transfert a
l'intérieur de celle-ci s'écrit [4] :

de=qCe-C(0+q)- SRS, H28:) ()

Il s'agit de I'expression permettant d'accéder a
I'évolution de la concentration C en particules
selon le temps t.

Les pertes d'aérosols dans une enceinte
ventilée de volume V sont liées au taux de
renouvellement d’air du local, d'ou la prise en
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compte du débit d'extraction d'air Q, additionné
aux phénomeénes de dépdt des aérosols sur
les parois et/ou sur le sol de I'enceinte. Les
débits équivalents de perte des aérosols par
dépbt sur les parois et le sol de l'enceinte
dépendent des valeurs de K, la vitesse de
dépbts aux parois, de Sp, la surface totale des
parois, de Vs, la vitesse de sédimentation et
de Ss, la surface au sol de 'enceinte.

L'intégration de I'expression (1) conduit & :
:q'C"[]_ ,p(.ﬂ)] 2
Cn) y e % )]

avec A=Q+q+KSp+Vs.Ss.Areprésente
dans ce cas le débit de fuite total de I'aérosol
et le rapport V/A, la constante de temps de
'enceinte.

Lorsque I'émission de l'aérosol est stoppee,
lexpression (2) devient :

c(t) = C'exp(—%ﬁj )

il
C* représente la concentration atteinte a
I'équilibre.

Le tracé sur papier semi-logarithmique de la

-

. C .
fonction In en fonction du temps permet

d'accéder a la valeur du débit de fuite total des
particules puisque la pente calculée représente
au signe pres le rapport A/V.

MONTAGE EXPERIMENTAL

La figure 1 indique les différents éléments du
montage expérimental mis en ceuvre pour
notre étude. Au cceur de ce montage figure
I'enceinte expérimentale testée dans laquelle
sont injectés successivement les traceurs
gazeux et pariculaire employés. Cette
enceinte représente un local ventilé de forme
cubique dont le volume est égal 2 1 m’. Les
parois en verre de cette enceinte sont
facilement démontables, ce qui autorise
notamment de choisir la configuration de
ventilation testée (figure 2) : soufflage haut et
extraction basse (SHEB) ou bien soufflage bas
et extraction basse (SBEB), qui sont les deux
configurations retenues lors des essais. Un
ventilateur placé sur le conduit d'extraction
permet d'assurer huit renouvellements par
heure dans I'enceinte (soit un débit d'extraction
de 8 m’h). Le conduit d'extraction est équipé
de dispositifs de prélévement gazeux et
particulaire qui permettent d'acheminer l'air

prélevé jusqu'aux dispositifs de detection
adaptés ; a noter que le dimensionnement du
dispositif de prélévement particulaire prend en
compte l'isocinétisme.
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Figure 1 : montage expérimental
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Figure 2 : deux configurations testées
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Le gaz traceur est injecté dans l'enceinte a
partir d'une bouteille d’hélium pur dont le débit
d’émission est fixé et contr6lé grace a un
capillaire calibré (2,4 I/min).

Détection de I'hélium

La concentration en gaz traceur dans lair
prélevé A la sortie de I'enceinte est déterminée
a partir d’un spectrométre de masse spécifique
3 rhélium (ALCATEL) dont la réponse est
délivrée en continu et en temps réel.



Production des particules fluorescentes

L'aérosol test est constitué de fines
gouttelettes de glycérol marqué 3 la
fluorescéine sodée & la concentration de
10 g/l. Elles sont produites a partir d'un
générateur a orifice vibrant du type Berglund-
Liu (TSI, modéle 3050) dont le principe de
fonctionnement repose sur la fragmentation
d'un jet liquide cylindrique lorsque ce jet
traverse un orifice soumis a différentes
fréquences de vibration. Les aérosols produits
a partir de ce générateur ont la particularité
d'étre monodispersés, ce qui permet d'étudier
successivement le comportement de particules
de diverses tailles ; les diameétres
aérodynamiques (d,e) ainsi testés sont 3, 5 et
10 ym. Le débit d'air en sortie du générateur
est réglé a 6 m/h. Il permet la dispersion et le
séchage des gouttelettes formées.

Le contrble de la distribution granulométrique
des gouttelettes est effectué en amont de
I'enceinte, au niveau de l'injection, et en aval
de celle-ci, & l'extraction d'air de I'enceinte 3
partir du systeme A.P.S (Aerodynamic Particle
Sizer, T.S.I). Ce dispositif permet de rendre
compte d'une éventuelle évolution de Ia taille
des gouttelettes lorsque ces demiéres
traversent I'enceinte.

Détection des aérosols de flucrescéine sodée

Le nombre des particules contenues dans I'air
prélevé est déterminé de maniére spécifique,
en continu et en temps réel par un dispositif de
détection innovant qui a fait I'objet d'un
développement inteme au laboratoire [5] mais
qui n'est pas commercialisé ; son principe de
fonctionnement repose sur la détection de Ia
fluorescence émise par les particules lorsque
celles-ci interceptent un faisceau laser
d’excitation focalisé a l'intérieur d'une chambre
de mesure. Il autorise le suivi temporel en
continu d’aérosols marqués spécifiquement a
la fluorescéine sodée. De ce fait, ce dispositif
rend possible la comparaison immédiate du
comportement d'un gaz et celui d'un aérosol
émis dans des conditions identiques a
l'intérieur d'une enceinte ventilée.

Mesure des dépfts d'aérosols fluorescents

Le contrdle du dépét des gouttelettes sur les

parois de lenceinte passe par le
positionnement précis sur celies-ci de
nombreuses cibles sur lesquelles sont

recueillies les particules déposées. Ces cibles
(disques de papier filtre) sont ensuite
conditionnées afin d’extraire la masse déposée

de fluorescéine sodée par analyse spectro-
fluorimétrique.

RESULTATS EXPERIMENTAUX ET
INTERPRETATION

Caractérisation du taux de renouvellement
d’air R de I'enceinte expérimentale.

L'homogénéité de la répartition des flux d'air
dans I'enceinte  soumise aux deux
configurations de ventilation SHEB et SBEB
est déterminée a partir de la mesure du taux
de renouvellement d’air R par la technique du
tracage a I'hélium. Il s’agit d'injecter un débit
constant d'hélium en un point situé dans le
soufflage et de suivre I'évolution de la
concentration résultante C prélevée dans le
conduit d'extraction dair. Dés que Ia
concentration & I'équilibre C* est atteinte,
linjection en traceur est alors stoppée et la
décroissance de la concentration en gaz est
suivie jusqu'a ce qu'elle devienne égale au
bruit de fond.

Les figures 3 et 4 présentent les courbes
In(C/C*)=f(t) obtenues respectivement dans le
cas des configurations SHEB et SBEB.
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Figure 3 : configuration SHEB

Dans le premier cas étudié (SHEB),

I'exploitation de la courbe de décroissance en
gaz traceur indique que l'enceinte est ventilée
de maniére homogéne puisqu'une seule pente
est mesurée ; le taux de renouvellement R de
I'enceinte est déduit du calcul de l1a pente : il
est dans ce cas égal a8 h”', ce qui correspond
au taux de renouvellement théorique

déterminé a partir du volume de 'enceinte.
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Figure 4 : configuration SBEB

La deuxiéme configuration de ventilation
étudiée déemontre |a présence de deux zones
de mélange a l'intérieur de I'enceinte. La zone
de mélange plus active est renouvelée en air
au taux R;égal a 22 h™'; la zone moins active
est renouvelée au taux R;de 7 h™.

t

Caractérisation du transfert des particules

Suivi de la concentration particulaire dans
l'enceinte

La figure 5 présentée ci-aprés indique
I'évolution de la concentration particulaire
mesurée dans le conduit d'extraction lors des
phases successives d'un essai type: Ia
premiére phase de croissance de Ia
concentration particutaire pendant l'injection de
l'aérosol au niveau du soufflage est suivie
d'une phase de stabilité lors de laquelle la
concentration a l'équilibre est atteinte.

A partir de la, linjection de l'aérosol est
stoppée et la concentration particulaire est
mesurée par le détecteur jusqu'a ce qu'elle
s'annule. Cette phase de décroissance est
exploitée pour déterminer le débit de fuite
caractéristique de I'aérosol testé.

Trois tailles de gouttelettes sont testées
successivement pour chacune des
configurations SHEB et SBEB,; leur
comportement en termes de transfert est
comparé dans chaque cas a celui de 'hélium.

Les courbes de décroissance ainsi obtenues
pour I'hélium, les particules de diamétre
aérodynamique fixé & 3, 5 puis 10 pm sont

rassemblées pour chaque configuration sur un
méme graphe (figures 6 et 7).

N (particules)

Temps (s)

Figure 5: évolution de la concentration
particulaire lors d'un essai type

Pour chaque configuration testée, 'évolution
de la concentration en traceur particulaire est
similaire a celle mesurée avec le gaz traceur et
de ce fait, est représentative également de la
qualité de 'homogénéisation de la ventilation
dans I'enceinte. Ainsi, une seule pente, soit
une seule zone active, est mesurée en
configuration SHEB, tandis que deux zones
sont décelées en configuration SBEB et ce,
quelle que soit la nature du traceur employé, et
dans le cas du traceur particulaire, quel que
soit le diameétre des particules testées.

Les valeurs absolues R, des pentes
déterminées dans chacun des cas sont
renseignées ‘dans les tableaux suivants
(tableaux 1 et 2).

Tableau 1 : calcul des pentes en SHEB

SHEB

dae(Hm) 3 5 10 Hélium

Rp (h) 41 20 22 8
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Tableau 2 : calcul des pentes en SBEB

SBEB

dae(um) 3 5 10 Hélium
Rp1(h7)| 88 73 39 22
Rp2(h')| 42 23 20 7

A noter que les pentes des zones les moins
actives calculées dans le cas du SBEB sont
voisines des pentes uniques déterminées dans
le cas du SHEB, mis a part le fait qu'il y @ une
inversion pour les particules de 5 et 10 pm.

Le manque actuel de modélisation du transfert
d'aérosols dans un local ventité & deux zones
ne nous permet pas d'interpréter les courbes
obtenues dans le cas du SBEB. Seul le cas du
ShEB ou l'on a montré que I'enceinte était
ventilée de maniére parfaitement homogéne
permet I'étude particuliére des débits de fuite
globaux des aérosols et les phénoménes
prépondérants qui régissent le transport des
particules de différentes tailles dans cette
enceinte expérimentale a petite échelle.

Détermination du deébit de fuite des aérosols
dans le cas du SHEB

L'analyse des courbes de décroissance
obtenues dans le cas du SHEB permet
d'accéder au débit de fuite total A des
particules dans l'enceinte ventilée. Rappelons
que ce débit de fuite total représente le debit
de fuite dd au renouvellement d'air du local
(précédemment déterminé par la technique de
tracage hélium) additionné au débit de perte
des particules essentiellement lié aux
phénomeénes de dépdt sur le sol et sur les
parais de l'enceinte.

La valeur absolue de la pente des droites
obtenues est égale & A/V, soit R, : elle
correspond & la somme du taux de
renouvellement R de I'enceinte et du taux de
dénét des aérasols B, soit :

C(t):C'[1— exp (_%—tﬂ

avecA=Q + K. Sp+ Vs.Ss

etRp=R+f

A I'arrét de l'injection d'aérosols, on obtient
cit)=C *.expl-R,t)

Le tableau 3 permet de comparer les valeurs
expérimentales du taux de renouvellement Rp,
équivalent au débit de fuite total des aérosols,
avec les valeurs déduites de la technique par
tracage hélium pour la détermination de R,
additionnées au terme exprimant les pertes par
sédimentation Vs.Ss .

Tableau 3: comparaison des valeurs
expérimentales et des valeurs calculées
SHEB

dae Rp(exp) | Rp =R+Vs.Ss | 5=Rp(exp)}-Rp
(um) (1) (h-1) (h-1

3 41 9 32

5 20 11

10 22 18

L'écart 5 entre la pente déterminée par
I'expérience, Rp(exp), et celie calculée en
prenant en compte la perte des aérosols par
renouvellement d'air et sédimentation au sol
(R+Vs.Ss), soit

§ = Rp(exp)- (R+Vs.Ss)

est d'autant plus important que la taille des
aérosols produits diminue. Or, la valeur &
caractérise I'amplitude du phénomeéne de
dépdt des particules sur les parois de
I'enceinte, lié notamment aux mécanismes de
diffusion Brownienne, d'inertie turbulente et
d'effets électrostatiques. A noter que les
faibles dimensions de I'enceinte testée (1m°)
amplifient la turbulence générée dans
'enceinte par le soufflage a l'entrée d'air. De
plus, la probabilité de chocs particules-paroi
est également augmentée.

Devant la difficulté de modéliser précisément
les débits de fuite de particules par dépdt sur
les parois, que ce soit par diffusion, inertie ou
attraction électrique, des essais
complémentaires ont di étre menés afin de
comprendre quels sont les effets prédominants
qui favorisent un débit de fuite important des
particules de 3 ym.

En effet, selon le modéle de Crump et Seinfeld
[1], au-deld de 1 um, les auteurs ont montré
que le taux de fuite augmente avec le diametre
de la particule, ce qui n'est pas vérifié dans




notre étude. Les hypothéses formulées pour
expliquer le comportement observé sont
essentiellement les deux suivantes :

- l'effet électrostatique des particules
n'est pas pris en compte, or il s'avére
que celui-ci peut étre a f'origine d'un
dépdt important des particules dans
certains cas,

- l'effet des faibles dimensions de
I'enceinte ; Comer et Pendleburry ont
montré que le taux de dépdt des
particules est inversement
proportionnel aux dimensions de
I'enceinte testée [6].

Essais complémentaires

Etude de la répartition des dépéts de particules
dans l'enceinte

Il s'agit dans un premier temps de localiser et
de quantifier de maniére précise les dépbts
privilégiés des aérosols dans l'enceinte et ce,
pour les diamétres aérodynamiques de 3 et
10 um. A cette fin, avant chaque essai, au
minimum 5 filtres ont été disposés sur chacune
des parois, soit au total 35 filtres ; ces filtres
sont destineés a recueillir la masse d'aérosols
impactés en tous points choisis de la surface
interne de I'enceinte.

Xx : position du filfre n°xx sur les parois de
I'enceinte ventilée. Chaque couleur correspond
a une paroi différente.

Figure 8 : localisation des filtres sur les parois
de I'enceinte

Les essais sont effectués dans la configuration
SBEB. Lors de chacun des essais, |injection
des aérosols de fluorescéine sodée est
continue et, une fois la concentration a
I'équilibre atteinte, les concentrations en amont
et en aval de I'enceinte sont contrélées par
différents prélévements successifs.

Dépots (%)

La durée totale prévue pour un essai de
répartition des dépdts sur les parois est de 75
minutes, ce qui permet d'atteindre une masse
significative de fluorescéine sodée sur chacun
des filtres.

La figure 9 présente lhistogramme de
distribution de la masse de fluorescéine sodée
aux différents points testes.
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Figure 9 : répartition de la masse totaie
d’'aérosols déposés en chacun des points
testés.

Les depbts des particules de 10 pm sont
indéniablement privilégiés sur le sol de
'enceinte (87% de la masse totale déposée
est répartie sur les points 24 a 29), ce qui
confime [I'effet prépondérant, pour ces
particules, des forces de sédimentation lors de
leur transfert dans l'enceinte. Quant aux
particules testées les pius fines (3 ym), leur
répartition est plus étendue sur toutes les
parois, et de maniere un peu plus marquée,
juste sur la paroi en regard de la zone de
soufflage (points 21 a 23). On montre ainsi
que, bien que soumis-également aux effets de
sédimentation ‘mais dans une moindre mesure
(31 % seulement de la masse totale déposée),
les particules de 3 um subissent d'autres
phénoménes complexes, tels par exemple la
turbulence occasionnée notamment dans
I'enceinte testée, par le «jet du soufflage »
dont la portée atteint la paroi opposée, du fait
des faibles dimensions de I'enceinte.

Globalement, ces essais réalisés sur les
particules de 3 et 10 pm confortent les
résultats obtenus précédemment puisqu'ils
tendent @ montrer que, pour nos conditions
opératoires, le taux de dép6t des particules de
3 pm est supérieur a celui mesuré pour les
particules de 10 um.

(US]

(8]



Ainsi, dans ces derniers essais, on détermine
les valeurs relatives des masses lotales
déposées par rapport aux masses injectées
pendant I'essai, pour chacun des diamétres
étudiés . nous mettons ainsi en évidence que
la masse totale d'aérosols de 3 ym cumulée
sur tous les filtres est plus de 13 fois
supérieure a celle obtenue dans le cas des
aérosols de 10 ym.

Etude de I'effet de charge des particules

Afin de limiter I'effet de charge électrique des
aérosols et d'en vérifier l'incidence sur les
dépdts, des essais complémentaires ont été
réalisés en interposant une source scellée de
Krypton 85 entre le dispositif de production des
aérosols et le soufflage ae I'enceinte. Cette
source permet ainsi de porter les aérosols a
I'équilibre de Boltzmann.

Les résultats montrent que dans ce nouvel état
de charge, le débit de fuite total est conservé ;
en effet, les pentes Rp calculées pour la
décroissance de la concentration en particules
de 3 ou 10 pm restent identiques a celles
calculées en I'absence de la source de Kr 85.

CONCLUSION

Les performances du prototype de détection
d'aérosols fluorescents, en temps réel et en
continu, sont démontrées dans cette étude
particuliére visant a quantifier les débits de
fuite globaux de particules spécifiques, a
l'intérieur d’'une enceinte ventilée de petites
dimensions. Ce dispositif permet le suivi des
phénomeénes complexes a cinétique rapide qui
régissent les transferts de particules a
lintérieur d'un systéme ventilé. Ainsi, la
comparaison du comportement des gaz et des
particules de différentes tailles est aujourd'hui
rendue possible.

L'¢tude montre que dans la gamme
granulomeétrique testée (3 a 10 ym) et dans le
cas d'une enceinte de faibles dimensions, les
aérosols de plus petite taille possédent le plus
fort débit total de perte, essentiellement lié aux
mécanismes de dépéts par diffusion sur les
parois de l'enceinte. Les aérosols de plus
grands diamétres sont, quant 4 eux, soumis de
maniére forte aux effets de sédimentation. Les
perspectives de cette étude sont l'influence de
l'effet d'échelle de I'enceinte, ainsi que
I'application de ce dispositif 4 d'autres études
dans le domaine de I'aérocontamination.
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UN NOUVEL INSTRUMENT POUR MESURER LA DISTRIBUTION
DIMENSIONNELLE DE LA FRACTION NON-ATTACHEE DES PRODUITS A VIE
COURTE DU RADON-222

G. Tymen®, V. Voisin' et N. Michielsen'

! Institut de Protection et de Sireté Nucléaire, DPEA/SERAC/LPMAC,
CEA-Saclay bat 389, 91191 Gif-sur-Yvette Cedex, France.
* Laboratoire de Recherches Appliquées Atmosphere-Hydrosphére,
Université de Bretagne Occidentale, 6 avenue Le Gorgeu, 29285 Brest Cedex, France.

Introduction
_ On estime qu’environ la moitié de la dose efficace résultant de [’exposition au
rayonnement radioactif naturel est due a I'inhalation des dérivés a vie courte du radon-222.

(UNSCEAR, 1999). L’évaluation de la dose délivrée aux tissus cibles de I’arbre trachéo-
bronchique nécesstte la connaissance précise de la distribution en taille des particules inhalées.
-Les modeles courants de déposition pulmonaire montrent que la dose de radiation par unité :
- d’exposition est plus élevée pour les produits a vie courte du radon de taille nanométrique (ou
. fraction non-attachée) que pour les radioéléments attachés aux aérosols ambiants. De plus, les °
propriétés diffusionnelles de cette composante influencent son attachement aux aérosols

présents et sa déposition sur les surfaces qui sont les processus de base utilisés dans le « room
model » pour calculer les activités des produits dérivés du radon dans les atmosphéres
intérieures (Gouronnec et al., 1996).

La plupart des instruments utilisés pour mesurer la distribution en taille de la

composante non-attachée est basée sur la méthode des grilles de tamis. Cette technique

présente cependant deux inconvénients : d’une part la grille peut collecter une partie de la
composante attachée, d’autre part des radioéléments fins peuvent étre recréés sous Ieffet du
recul. Nous avons donc mis au point une nouvelle technique utilisant un canal de diffusion
annulaire (ADC) (Tymen ez al., 1999) s’affranchissant de ces problémes, et modifié pour
permettre la mesure en continu de la fraction non-attachée (Huet ez a/., 2001).

Matériels et Méthodes

La premiere €tape consiste a maitriser la courbe de pénétration d’un canal annulaire en
fonction de la taille des particules incidentes. Celle-ci a fait I’objet d’études théoriques
antérieures (Kérouanton, 1996) qui ont permis d’exprimer I’efficacité de collection d’un tel
conduit sous la forme :

E=1—_Z1Aiexp(—28iu) A; et B; sont fonction du rapport Ri/R, des rayons
=

interne (R;) et externe (R;) et L,:W(RDL—E)T ou D est le coefficient de diffusion des particules
1

nanométriques, L la longueur du canal, U la vitesse moyenne de I’air dans I’espace

intercylindrique.

L’intérét du canal annulaire pour collecter des particules de taille nanométrique a été
mis en évidence en comparant les efficacités d’un canal avec une grille puis un tube, de
pouvoir d’arrét équivalent. Sur la figure 1, I’aspect plus pentu de la courbe d’efficacité du
canal indique une meilleure sélectivité du canal sur la grille. La différence de comportement
apparait plus atténuée dans le cas du tube mais nécessite un conduit assez long et de plus la
longueur d’¢tablissement du régime est plus importante (Figure 2). Ces deux exemples
mettent ainsi en évidence 1’avantage de s’appuyer sur un systéme basé sur une batterie de
diffusion a canaux annulaires pour notre étude.

J
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Figure 1 : comparaison entre I'efficacité de collection d‘un canal annulaire et d'une grille.
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Figure 2 : comparaison entre l'efficacité de collection d‘un canal annulaire (R;-R;: 2mm,
débit :13 I/min, longueur :11cm)et d'un tube (R :10 mm, débit :2,37l/min, longueur : 64 cm) .

Le dispositif se présente sous la forme de cing ADC de différente longueur plus un filtre
de référence, fonctionnant en paralléle. Durant le prélévement, les particules nanométriques
sont partiellement piégées par diffusion sur les parois internes des canaux tandis que les autres
sont collectées sur des membranes filtrantes ( Poretics, Polycarbonate, 0,8 um) placées en
aval. Les émissions alpha du *"*Po et 2“po présents sur les filtres, sont analysées en
spectrométrie o par des PIPS (Canberra 450) placés a I’extrémité des tubes intérieurs face au
filtre, comme le montre le schéma de la figure 3. Les caractéristiques optimales et parametres

“opératoires de cette batterie de diffusion, déterminés a partir de I’étude de Kerouanton et al.
-(1996), sont reportés dans le tableau 1, et les courbes illustrant I’efficacité de chaque canal a
la figure 4.
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Figure 3 : Coupe schématique d'un ADC et du filtre de référence

Longueur Débit D (50%) dp (50%)
(cm) (1.min*) {mm.s) (nm)
ADCA1 2.5 13 11.5 0.46
ADC2 4.5 13 6.4 0.7
ADC3 10 13 29 1.2
ADC4 25 13 1.1 21
ADC5 30 5 0.37 3.7
référence - 13

. Tableau 1 : Caractéristiques des canaux annulaires pour R;=1,8 cm, R;=2 cm (R)/R,=0,9)
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Figure 4 : Courbes d’efficacité de chaque canal
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Traitement des données
Pour le calcul des activités volumiques des dérivés a vie courte du radon sur les

différents filtres des canaux, nous utilisons la méthode proposée par Tremblay et al. (1979) et
modifiée par Ramamurthi (1989). La procédure de détection et d’analyse consiste en la
mesure du nombre d’émissions alpha provenant des atomes de Po-218 et Po-214 pendant
deux intervalles de comptage successifs. Cette méthode permet en outre, du fait de la
conception méme du systéme, d’effectuer le prélévement et le premier comptage
simultanément et ainsi d’obtenir une meilleure précision sur les activités volumiques calculées
notamment sur celle du Po-213.

De plus, pour éviter I'influence parasite des cycles précédents sur le cycle en cours le
programme de gestion des séquences a été établi pour effectuer des cycles toutes les trois
heures afin de permettre aux atomes de Pb-214 et de Bi-214 présents sur les filtres de
disparaitre avant le début du cycle suivant.

L’organisation des séquences, par cycle de trois heures, s’appuie sur un programme
édité sous Quickbasic qui permet d'une part le démarrage de la pompe, a |’aide d’une interface
que nous avons mise au point, puis le traitement des données d’activité acquises a partir du
logiciel ACCUSPEC d’acquisition des spectres (Canberra).

Ensuite, pour reconstruire la distribution en taille des dérivés nanométriques du radon,
dans une gamme de taille allant de 0,3 a 5 nm (c’est a-dire de coefficient de diffusion compris
entre 0,2 et 22 mm®.s"), nous utilisons la procédure d’inversion non-linéaire EVE des données
d’activité volumique, mesurée dans chaque unité. Cette technique de reconstruction
développée par Paatero (Paatero, 1990, Tapper, 1995) a fait I'objet de tests
d’intercomparaison avec d’autres approches (Butterweck-Dempewolf et al., 2000).

Premiers essais

Les premiers essais en situation expérimentale de cet appareil, ont été obtenus a la
suite d’une campagne d’inter-comparaison avec une autre méthode utilisée par I’équipe du
Professeur ORTEGA de I'Université Polytechnique de Catalogne (UPC). Cette équipe
dispose d’une chambre a radon de 20 m’ dans laquelle il est possible de simuler des conditions
expérimentales propices & 1'observation de dérivés nanométriques du radon en quantité
substantielle.

Pour obtenir une population nanométrique importante, il faut tout d’abord un
nombre de particules trés faible dans la chambre. Toute expérimentation passe donc par une
phase de ventilation longue afin d'éliminer les particules présentes dans la chambre d’essais.
De plus, cette derniére est maintenue en légére surpression afin que les particules extérieures
ne puissent pénétrer a travers les parois. Les expériences peuvent démarrer lorsque la
concentration en particules est inférieure a 10 cm”.

Trois séries de tests ont été réalisés : Les deux premiéres & activité volumique radon
maintenue constante 2 2000 Bq.m™ puis a 5000 Bq.m?, la troisiéme en laissant croitre
I’activité volumique radon dans la chambre d’essais. Dans chaque expérience, six a sept
cycles de 3 heures ont été programmeés qui s¢ sont déroulés de facon satisfaisante, tant dans
le déclenchement des mesures que dans la phase de récupération des données.

L’examen des données brutes sur les filtres de chaque canal fait apparaitre une
décroissance de I’activité volumique des dérivés du radon formés essentiellement de Po218
depuis le canal 1 jusqu’au canal 5. Ce dernier ne laisse passer que quelques pourcents
d’activité indiquant que la majorité des dérivés du radon sont bien sous forme libre.

On reléve en outre la trés faible variabilité des mesures sur chaque canal lors des
séries ou lactivité radon a 6été maintenue constante: ce aui dénote une bonne
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reproductibilité des résultats lorsque les conditions demeurent stables.
Pour ce qui concerne la distribution en taille des radioéléments nanométriques du
radon, €tant donné la faiblesse de I’activité volumique du Pb-214 et du Bi-214 dans ces ',

conditions expérimentales particuliéres, seule la reconstruction granulométrique du Po-218 .
a pu étre réalisée. :

dA/AdiogD

Figure 5 : Distributions dimensionnelles du Po-218 dans la chambre expérimentale pour

une activité volumique en radon croissante jusqu'a 4000 Bq/m’ .

La figure 5 illustre les différentes distributions obtenues pour le Po-218 lors de la série de
mesures dans laquelle on laisse croitre la concentration en radon dans la chambre au cours
du temps. Tout d’abord, on observe une quasi superposition des spectres obtenus a chaque
séquence ,sauf celle correspondant a la plus basses activité volumique en radon -
(390 Bg/m®), ce qui laisse supposer que la taille du Po-218 ne varie pas malgré la croissance
de I’activité volumique du radon. En second lieu, ces courbes montrent un mode principal de
diameétre autour de 0,8 nm correspondant a un coefficient de diffusion de 5,3 mm2s' . Le
mode secondaire apparaissant vers 0,3 nm n’a pas de réalité physique et représente plutdt un
artefact de reconstruction par EVE. Ce résultat semble confirmer ceux obtenus par I’équipe
de I'UPC dans les mémes conditions.

Conclusion
Les premiers tests de fonctionnement du prototype de granulométre destiné a la mesure

_des distributions en taille des dérivés a vie courte du radon, réalisés dans la chambre radon de
PUniversité Polytechnique de Catalogne a Barcelone, ont montrés la faisabilité d'une telle -

mesure et le bon comportement de notre appareil. Iis ont en particulier permis de valider les

 protocoles de fonctionnement par séquence de durée de 3 heures et d’acquisition des données

d’activité pour chaque voie de mesure. La distribution en taille du Po-218 nanométrique lors

. (. , . . . . 2 -1
“de cette expérience présente un mode centré sur un coefficient de diffusion de 5.3 mm-*.s

53 Bt P ORI B O O £ DTN

I N D TR S ATANAIATS WD WrE e enewns, |

10

3

9



correspondant a un diameétre thermodynamique de 0,8 nm , en cohérence avec les estimations
de I’équipe espagnole au stade actuel de I’intercomparaison.

Dans un avenir proche, cette phase d’intercomparaison sera poursuivie en analysant les
données obtenues et les processus utilisés par nos deux équipes. De plus, un étalonnage
expérimentale est envisagé en utilisant une atmosphére de référence nouvellement développé a
BACCARA au sein de 'TPSN.

Références

- Gouronnee A.M., Goutelard F., Montassier N., Boulaud D., Renoux A., Tymen G., Behaviour of
radon and its daughters in a basement: model-experiment comparison Aerosol Sci. Technol. 25, 73-
89, 1996.

- Kerouanton D., G. Tymen and D. Boulaud. Small particle diffusion penetration of an annular duct
compared to other geometries , J. Aerosol Sci., 27, 345-349, 1996.

- Butterweck-Dempewolf, G., Ch. Schuler, G. Vezzu, A. Reincking, C. Huet, G. Tymen, J.C. Strong,
E. O. Knutson, A. Vargas-Drechsler. “Intercomparison of approximation algorithms for the
determination of the size distribution of the unattached fraction of radon progeny™. Aerosol Science
and Technology, , 33, 3, 261-273, 2000.

*- Huet C. Etude du comportement des descendants a vie courte du radon dans !’habitat ". Thése
université de Brest,1999.

- Huet C., Tymen G_Boulaud D., “Long-term measurements of equilibrium factor and unattached
fraction of short-lived radon decay products in a dwelling — comparison with PRADDO model”,
Aerosol Sci. Technol.., 35, 553-563, 2001.

- Paatero P. The Extreme Value Estimation deconvolution method with application to aerosol research,
University of Helsinki, Report series in Physics, HU-P-250 (1990).

- Ramamurthi M. The detection and measurement of the activity size distribution (dp > 0,5 nm)
associated with radon decay products in indoor air, These de I'Université d'lllinois. 1989.

- Tapper U. . Solution of linear inversion problems and factor analytic problems with matrix based
models, Ph. D. thesis(1995).

- Tremblay R. J., Leclerc A., Mathieu C., Pepin R., Townsend M. G.. Measurement of radon progeny
concentration in air by a-particle spectrometric counting during and after air sampling, Health
Physics, 36,401-411, 1979

- Tymen G., Kerouanton D, Huet C., Boulaud D.. An annular diffusion channel equipped with a track
detector film for long-term measurements of activity concentration and size distribution of *po
particles, . J. Aerosol Sci., 30, 205-216,1999.

- UNSCEAR (1999). Exposures from natural radiation sources, 43 session of UNSCEAR, Vienne,

12 to 16 apnl 1999.



SELECTION AERODYNAMIQUE DES PARTICULES D'UN AEROSOL A L’AIDE DE MOUSSES
POREUSES EN POLYURETHANNE ,
P.Gorner (1), R.J. Aitken(2), L.C. Kenny(3), C. Moehimann(4), R. Wrobel(1) et J.-F. Fabriés(1)

(1) INRS, Av. de Bourgogne, BP 27, 54501 Vandoeuvre, France, (2) IOM, 8, Roxburgh Place, EH8
9SU, Grande Bretagne, (3) HSE, Broad Lane, S3 7HQ, Grande Bretagne, (4) BIA, Alte Heerstrasse
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Résumé

Deux échantillonneurs sélectifs d'aérosol destinés a I'hygiéne du travail sont actuellement en
cours de développement dans le cadre d'un projet européen "Echantillonnage sélectif d'aérosol
utilisant des mousses poreuses en polyuréthanne, contrat N° SMT 4-CT96-2137". lis doivent étre
capables de mesurer individuellement les concentrations des fractions conventionnelles (inhalable,
thoracique et alvéolaire) d’un aérosol sur les lieux de travail. Ces échantillonneurs sont développés
sur la base des échantillonneurs connus de la fraction inhalable "IOM sampler" (GB) et "PGP
sampler” (D) utilisant des modules complémentaires de sélection des particules. La porosité et la
géométrie des mousses sélectives pour la sélection de la fraction thoracique ou de la fraction
alveolaire ont été déterminées & partir d’'un modéle semi-empirique. L'efficacité d’échantillonnage des
prototypes des échantillonneurs sélectifs a été mesurée au laboratoire et comparée a lefficacite
conventionnelle de pénétration CEN-ISO. Les prototypes sont capables d’échantillonner les fractions
conventionnelles thoracique et alvéolaire. Leurs performances ont été améliorées en modifiant
légérement la géométrie des modules. Une éventuelle modification ultérieure de I'efficacité ne sera

possible qu'en changeant la porosité de la mousse sélective.

AERODYNAMIC PARTICLE SIZE-SELECTION USING POLYURETHANE POROUS FOAMS
P.Gorner, R.J. Aitken, L.C. Kenny, C. Moehimann, R. Wrobel and J.-F. Fabriés
Abstract

Two personal aerosol samplers for occupational hygiene are currently developed within the
joint European project "Size Selective Personal Air Sampling Using Porous Plastic Foams, contract
N° SMT 4-CT96-2137". They are designed for personal measurement of the inhalable, thoracic and
respirable dust concentrations. The samplers have been developed on the basis of the inhalable
aerosol samplers IOM and PGP using particle selecting modules made from polyurethane porous
foams. The porosity and geometry of the selecting foams for the thoracic and respirable fractions were
derived from a semi-empirical foam penetration model. The performance of the sampler prototypes
was measured in laboratory conditions against the CEN-ISO conventional specifications. The
prototypes of foam size-selective aerosol samplers are able to collect thoracic and respirable aerosol

fractions provided that a slight modification of foam porosity or modules geometry is made.
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Introduction

Un projet européen de recherche sur la sélection aérodynamique des particules d'un aérosol a
l'aide de mousses poreuses en polyuréthanne est en cours depuis 1997. Cing pays européens
contribuent & ce projet (contrat N° SMT 4-CT96-2137) : Allemagne, Royaume Uni, France, italie et
Suisse. L'institut BIA (D) assure la coordination du projet. Le but de la recherche est le développement
de sélecteurs a mousses de polyuréthanne utilisables en hygiéne du travail pour I'échantillonnage des
fractions d'aérosols liges a la santé. Deux échantillonneurs d'aérosol inhalable, IOM-sampler (GB) et
PGP (D).[‘l] ont été équipés par des sélecteurs en mousse de polyuréthanne afin de sélectionner
respectivement la fraction thoracique et la fraction alvéolaire de ['aérosol. L'efficacité
d'échantillonnage de ces prototypes a été mesurée dans un tunnel aéraulique avec génération
d'aérosol afin de la comparer aux efficacités conventionnelles. Les performances de ces

échantillonneurs sont discutées dans cette communication.
Méthode

Les mousses en polyuréthanne (PU) présentent une structure alveolaire en forme de
dodécaédres (Fig. 1) perme;ttant d'étre utilisees comme filtres sélectifs des particules [2,3). La porosité
d'une mousse est définie par I'un des trois paramétres : le nombre de pores par unité de longueur
(ppi — pore per inch), le diameétre des filaments (dg), ou la taille des cellules dodécaédriques (d.)
constituant sa structure. Les propriétés filtrantes dépendent de ces parametres mais également des
paramétres aérauliques de filtration. Des modules cylindriques de mousse (Fig. 2) ont été utilisés pour
mesurer l'efficacité de filtration en fonction de leurs dimensions, de la porosité de la mousse et du

débit d'air (vitesse de filtration) indépendamment dans trois laboratoires : IOM, HSL, (GB) et INRS (F).

Fig. 1 Structure alvéolaire de la mousse PU Fig. 2 Modules cylindriques en mousse PU
Porosité : 90 ppi, d;=47 um, d;=476 um L=4,10,12 mm ; D=15,20mm




Un modeéle semi-empirique de I'efficacité (P) de sélection des particules a été élaboré par Kenny et al.

sur la base de ces données expérimentales [4,5]. Le modéle est rappelé par I'équation (1).

1
In(P) = Py { 5.4865t%32+3.891Ng"*® }x 1072 (1)
f

ou les quantités St et Ng sont les paramétres respectivement inertiel (nombre de Stokes) et

gravitationnel (Ng). lls ont été définis comme suit :

2 2
st = JactU V) Ng = JaelE 3)
18nd; 18nU

Toutes les unités des grandeurs physiques & introduire dans les équations (1-3) sont celles du

systéme Si :

dae - diamétre aérodynamique des particules [m]
ds - diamétre de filaments de la mousse PU [m]
g - accélération gravitationnelle [m.s™]

U - vitesse d'air [m.s™

Y - masse volumigue de l'eau [kg.m'3]

1 - viscosité dynamique de I'air [kg.m™'.s™]

Le modele montre que le principe de filtration par des mousses en polyuréthanne est essentiellement
inertiel et que la pénétration des particules en fonction de leur diamétre aérodynamique permet
d'atteindre des efficacités proches des efficacités conventionnelles de pénétration dans les voies
respiratoires (Fig. 3)
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Fig. 3 Dimensions de modules de mousse permettant d'obtenir une efficacité de pénétration proche

de la convention alvéolaire en utilisant différentes valeurs de porosité et de débit.

Les parties ascendantes des courbes du modéle dans la figure 3 représentent la région ol le principe
de filtration est essentiellement inertiel (vitesse élevée). La partie descendante est due a la

sédimentation.



Le modeéle a été utilisé afin de sélectionner les modules de mousse susceptibles d'équiper les
échantillonneurs de 'aérosol inhalable afin de sélectionner la fraction thoracique et alveolaire. Les
échantillonneurs inhalables destinés a étre équipés de sélecteurs thoracique et alveolaire sont

représentés dans la figure 4 a,b.

Samn™

Fig. 4 (a) IOM sampler (GB), débit : 2.0 I/min
(b) PGP sampler (D), débit : 3.5 i/min
Les prototypes des mémes échantillonneurs avec leurs sélecteurs a mousse sont représentés en vue

éclatée dans la figure 5.

Fig.5 Prototypes des deux échantillonneurs équipés de leurs modules de sélection de la fraction

thoracique et alvéolaire d'aérosol [6]. 1 - Corps de I'appareil, 2 - Cassette porte-filtre,

3 - Sélecteur thoracique, 4 - Sélecteur alvéolaire, 5 - Embout avec l'orifice d'aspiration.



Résultats

Les efficacités de sélection des échantillonneurs équipés des modules sélectifs ont été
mesurées dans un tunnel aéraulique & génération d'aérosol par la méthode décrite ailleurs (7] et
comparées aux courbes conventionnelles de pénétration des particules dans les voies respiratoires.
Un aérosol polydispersé de micro-sphéres de verre a été utilisé comme aérosol expérimental. La
vitesse d'écoulement dans le tunnel a était proche de I'air calme (0.15 m.s™). Les résultats indiquent

‘ des efficacités proches de celles qui étaient attendues, cependant certains ajustements de la
geomeétrie des modules sélectifs ont été effectués par la suite [8]. Les dimensions et les porosités des
modules finalisés sont indiquées dans le Tableau 1 pour les deux échantillonneurs et pour les deux

fractions conventionnelles d'aérosol liées a la santé :

Tableau 1 Dimensions et porosités des modules de mousse utilisés comme sélecteurs de la
fraction thoracique ou alvéolaire dans des échantillonneurs IOM et PGP sampler,
et valeurs expérimentales des diamétres aérodynamiques de particules (dsgexp.)

pour une efficacité d'échantillonnage égale a 50 % (diamétre de coupure).

Sélecteur de la fraction

Sélecteur de la fraction

PGP sampler, 3.5 I/min

Thoracique Alvéolaire

Porosité de la mousse 45ppi, d;=158.59+4.76 ym |90ppi, dr=47.13+1.17 ym

d. = 1634 £ 96 um d. =476 £ 36 um
Diametre de coupure ds, attendu
pour une efficacité de 50 % dso = 11.0 um dso = 4.3 um
Module sélecteur pour D=15mm ; L=14mm D=15mm ; L=16mm
IOM sampler, 2.0 I/min dsp exp.= 12.33 um dso exp.= 5.16 pm
Module sélecteur pour D=20mm ; L= 9mm D=20mm ; L=16mm

dsp exp.= 10.58 ym

dsg €xp.= 4.84 pm

Les valeurs expérimentales du diameétre aérodynamique de coupure (dseexp.) indiquées dans le

Tableau 1 peuvent étre comparées aux valeurs attendues de ce diamétre (dsp) pour la fraction

thoracique et pour la fraction alvéolaire, qui sont également reportées dans le méme Tableau 1.

Les efficacités d'échantilionnage en fonction de la taille des particules sont représentées dans

la figure 6.
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Fig. 6 Efficacité expérimentale d'échantillonnage des échantillonneurs IOM et PGP munis de
sélecteurs thoracique ou alvéolaire en fonction du diamétre aérodynamique des particules.

En ligne continue sont représentées les courbes conventionnelles CEN-ISO {9, 10].

Conclusion

En théorie, I'efficacité d'échantillonnage d'un échantillonneur d'aérosol doit suivre le plus
fidelement possible une courbe conventionnelle de pénétration donnée. Cette condition est
relativement bien satisfaite dans le cas de I'appareil PGP surtout pour la fraction thoracique. Dans le
cas de I'échantillonneur IOM, I'efficacité expérimentale est légérement supérieure a la convention pour
les deux fractions. La construction de cet appareil ne permettant plus de modifier la géométrie de

modules de mousse, seule la modification de sa porosité permettrait d'approcher lefficacité

expérimentale de l'efficacité conventionnelle.
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TITLE
Development of a novel calibration tool for workplace aerosol samplers.
ABSTRACT

The current method of testing the sampling performance of personal samplers for workplace inhalable aerosols
involves the use of laboratory-based facilities (such as wind tunnels and calm-air chambers) in which idealised
conditions such as uniform airflow and uniform aeroso! concentration are empioyed. In order to ensure that the
performance testing is relevant to real workplace conditions, it is necessary to carry out testing under actual
workplace conditions. For this task, a reference instrument is required to provide the standard against which the
candidate sampler is compared and calibrated. This paper reports the progress that has been made in the
development, design and testing of such a portable novel calibration tool {(called CALTOOL). The performance of
the CALTOOL has been evaluated in different wind conditions and for a range of particle sizes from 7 to 90 um.
Results show the usefulness of the CALTOOL.

RESUME 5, ,
\o-l

Les méthodes d'évaiuation des performances des échantillonneurs individuels de la fraction inhalable d'un
aérosol utilisent généralement des installations de laboratoire spécifiques ol les conditions expérimentales
auxquelles sont exposées les préleveurs carrespondent a un écoulement d‘air uniforme et un aerosol d'essai
homogéne du point de vue de sa granulométrie et de sa concentration, peu représentatif des conditions réelles
rencontrées a un poste de travail. Notre étude, réalisée dans le cadre d'un contrat européen, vise donc le
développement d'un outil, facile d'emploi, permettant d'évaluer in situ les performances de préieveurs individuels
de la fraction inhalable. L'outil développé, dénommé CALTOOL (CALibration TOOL) est en fait un échantillonneur
dont la géométrie est basée sur un torse, des épaules et une téte humaine. Les échantillonneurs individuels a
évaiuer sont positionnés sur le torse simplifie¢ de CALTOOL et leurs résultats de concentration comparés a ceux
mesurés par l'orifice de référence que constitue la bouche. Les expériences, conduites en laboratoire sur
CALTOOL, ont permis de déterminer que le débit d’aspiration de 'orifice de référence devait étre constant et égal
4 20 Vmin pour que son efficacité suive correctement la convention-cible inhalable. Par ailleurs, des mesures
comparatives d'efficacités effectuées sur CALTOOL et sur un mannequin anthropométrique référencé n'ont pas
montré de différences significatives. Enfin, des premiers résultats sur des performances d'échantilionneurs
individuels ont &té obtenus sur différents postes de travail. lls montrent clairement I'utilité de Foutil développé.
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INTRODUCTION

Les méthodes d'évaluation des performances des echantillonneurs individuels de la fraction inhalable
d'un aérosol utilisent généralement des installations de laboratoire spécifiques comme des tunnels
aérauliques ou bien encore des chambres dites en « air calme ». Ainsi, les conditions expérimentales
auxquelles sont exposées les préleveurs correspondent & un écoulement d'air uniforme et un aérosol
d'essai homogeéne du point de vue de sa granulométrie et de sa concentration (prEN 13205, 1898). I
est clair que ces conditions expérimentales ne correspondent pas toujours aux conditions réelles
rencontrées in situ, c'est a dire sur un poste de travail. En effet, il existe de nombreuses situations ou
le travailleur se trouve fréquemment & proximité d’une source ponctuelle de contamination et dans un
environnement aéraulique qui peut étre caractériseé par des écoulements d'air instables et
inhomogeénes.

Notre étude, réalisée dans le cadre d'un contrat europeen, vise le développement d'un outil
permettant d'évaluer in situ (sur le poste de travail) les performances de préleveurs individuels de la
fraction inhalable d’'un aérosol ambiant. Compte tenu des difficultés habituellement rencontrées lors
des mesures faites sur un poste de travail, une caractéristique importante de cet outil doit étre sa
facilité d'emploi. Cet article présente I'état d'avancement des travaux a ce jour.

CONCEPTION ET DESCRIPTION DE CALTOOL

La performance d'un préleveur individuel est caractérisee par I'efficacité d'échantillonnage, fonction
notamment du diamétre aérodynamique des particules, et qui exprime le rapport de la concentration
échantillonnée par le dispositif & étudier & la concentration de reference. Cette derniere étant la
concentration de 'aérosol représentatif de la zone ou se trouvent les préleveurs individuels a étudier.
Dans les études conduites en: laboratoire avec des mannequins de taille humaine, cette mesure est
effectuée a l'aide de sondes & bords minces suivant différentes méthodes (Aitken et al.,1999 ; Kenny
et al., 1997).

Sur un poste de travail, ou il est trés difficile de déterminer la concentration réelle a laguelle un
préleveur individuel serait exposé, la performance d'un préleveur peut étre définie par rapport a la
concentration en aérosol qui pénétre la bouche d'un mannequin pourvu que l'efficacité de cette
bouche soit équivalente a celle qui caractérise en moyenne la bouche d'un travailleur. Cette méthode
est celle utilisée dans notre situation.

L'écoulement de I'air au voisinage d'un préleveur individuel est influencé par la présence de l'individu
qui le porte, comme lillustre la Figure 1. Cependant, dans une étude récente Witschger et al. (1998)
ont démontré qu'il n'était pas nécessaire de reproduire parfaitement le torse humain, et qu'un torse de
forme simplifiée pouvait suffire pour I'évaluation des performances d'échantillonnage de préleveurs
individuels.

C 7

|

Figure 1 : lilustration des différents écoulements d'air au voisinage d'un torse humain et d'un preleveur
individuel d’'aérosols pour chacune des orientations par rapport au vent (d'aprés Witschger et al.,
1998).

C

Sur cette approche de simplification des formes (et donc de maitrise des couts de réalisation), un outil
dénommé CALTOOL (CALibration TOOL) a été congu et réalisé. Cet outil, présenté sur la Figure 2,
est constitué de trois parties : une téte, un corps et un caisson a la base. La téte simplifiée, amovible
et de forme cylindrique (diamétre 175 mm ; hauteur 210 mm) dispose d'un orifice circulaire (diametre
15 mm) simulant la bouche d'un individu. Cet orifice est directement connecté a un porte filtre de
diamétre 47 mm. L'aérosol échantillonné a I'aide de ce dispositif constitue le prélévement de référence
de CALTOOL. Le corps est constitué d'une section ovale (diametre majeur 420 mm ; diamétre mineur
240 mm) de hauteur 540 mm. La transition entre le corps et la téte simule Parrondi des épaules. Ce
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corps est monté sur un support télescopique qui permet de simuler différentes hauteurs (environ 1,2 m
pour position assise a 1,8 m pour une position debout).

Téte amovible

Crifice d'aspiration

Torse simplifie
(lieu du positionnement
des préleveurs
a tester)

Unité de pompage
et de régulation
des débits

Figure 2 : Photographies décrivant 'outit CALTOOL.

Le caisson & la base de CALTOOL comprends une pompe dont la capacité assure d'une part le débit
d'aspiration de la bouche (20 I/min), d’autre part une série de débits caracteristiques de préleveurs
individuels (5 possibles dans la gamme 2 a 5 I/min). L'unité de pompage est directement connectée a
une rampe d'orifices critiques pour la régulation des débits. Enfin, le caisson dispose de grosses roues
permettant un deplacement aisé.

Les préleveurs individuels & évaluer sont positionnés sur le torse de CALTOOL de fagon analogue au
positionnement sur un opérateur. La performance est directement déterminée en calculant la rapport
entre la concentration mesurée par le préleveur a celle mesurée par le prélévement de référence au
niveau de la bouche. CALTOOL peut étre également utilisé pour effectuer des études comparatives
entre préleveurs individuels montés sur un méme torse. Dans ce cas, les concentrations mesurées
par les préleveurs utilisés sont directement comparées.

RESULTATS ET DISCUSSION

L'évaluation des performances de CALTOOL a été conduite essentiellement dans deux laboratoires :
I'lOM en Angleterre et le NIWL en Suéde. Les essais réalisés avaient pour objectifs :

- la caractérisation de la respiration de CALTOOL,

- la comparaison de la mesure de référence CALTOOL & une mesure faite avec un mannequin
référence,

- Tévaluation de l'inhalabilité de CALTOOL en « air en mouvement »,

- févaluation de l'inhalabilité de CALTOOL en « air calme ».

Les differentes méthodes expérimentales utilisées lors des essais ont fait f'objet de publications
antérieures (Aitken et al., 1999 ; Kenny et al. 1999) et ne sont pas décrites ici.

Caractérisation de la respiration simulée

Une premiére décision importante relative & la conception de CALTOOL concernait le mode de
respiration simulée a adopter pour l'orifice de référence (bouche) : respiration cyclique (en terme de
débit et de fréquence) ou bien respiration & débit constant? Des essais en laboratoire ont éte
effectués pour comparer les efficacités mesurées en mode « aspiration continue » avec un débit de
20 I/min et en mode « aspiration cyclique » avec un débit de 20 I/min et une fréquence respiratoire de
20 inspirations/min, représentatif d'une respiration moyenne en exercice léeger (CIPR, 1994). Ces




essais ont été réalisés pour deux environnements aérauliques distincts (air en mouvement a 3 m/s et
air calme) et trois diametres aérodynamiques de particules (6, 34 et 90 um). Les résultats sont
présentés sur la Figure 3 avec leur intervalle de confiance & 95%. Une analyse statistique effectuée
sur I'ensemble des points ne montre pas de différence statistiquement significative entre les deux
modes de respiration. Ainsi, le mode « aspiration continue » pour simuler la respiration de CALTOOL
a été adopté, de plus il est plus facile & mettre en ceuvre et a gérer.
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Figure 3: Comparaison des efficacités moyennes de T'orifice de référence de CALTOOL en mode de
d'aspiration cyclique (20/min & 20 inspirations/min.) et en mode d'aspiration continue (20 lmin).
Reésultats présentés avec leur intervalle de confiance a 95%.

Comparaison de CALTOOL & un mannequin référenceé

Une deuxiéme série d'essais a été conduite dans I'objectif de comparé l'efficacité de l'orifice de
référence de CALTOOL avec celle de lorifice de référence d'un mannequin aux dimensions
anthropomeétriques et qui est référencé. Le mannequin utilisé dans ces essais est celui reférenceé
« Little Anne » & I'lOM, qui a déja été utilisé lors de différentes études par le passé (Aitken et al., 1999,
Kenny et al., 1997). La Figure 4 montre la comparaison entre les efficacités mesurées avec CALTOOL
et avec le mannequin de I''OM pour des conditions aérauliques jugées défavorables (air en
mouvement & 3 m/s) et trois diameétres aérodynamiques de particules (6, 34 et 90 um). Les essais ont
&té réalisés suivant la méthode habituellement mise en ceuvre a savoir le mannequin en rotation
constante telle que cela avait été fait lors d'une étude européenne récente par Kenny et al. (1997).
Une analyse statistique effectuée sur l'ensemble des points ne montre pas de différence
statistiquement significative entre les deux mannequins. Ce résultat valide ainsi la conception de
forme simpilifiée de CALTOOL.
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Figure 4 : Comparaison entre les efficacités mesurées avec l'orifice de reférence de CALTOOL etd'un
mannequin réaliste (Little Anne, IOM).



Inhabilité en « air en mouvement »

Dans un troisiéme temps, il était important de comparer l'efficacit¢ de lorifice de référence de
CALTOOL vis a vis de la convention cible décrivant la fraction inhalable d’'un aérosol (EN 481, 1993).
Rappelons que cette convention s'applique pour des environnements caractérisés par des vitesses de
'air comprises entre environ 0,5 m/s et jusqu'a 4 m/s. La Figure 5 compare les reésultats obtenus pour
une vitesse de I'air de 3 m/s et trois diameétres de particules. On observe que l'orifice de référence de
CALTOOL sous estime la convention inhalable pour les diamétres les plus importants. Ce résultat doit
étre cependant confirmé par de nouveaux essais, actuellement en cours, notamment pour des
vitesses d'air différentes.
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Figure 5 : Efficacités de CALTOOL vis-a-vis de la convention cible EN 481 décrivant la fraction
inhalable d'un aérosol ambiant. Données présentées avec leur intervalle de confiance a 95%.

Inhabilité en « air caime »

Un point important de I'étude a concerné I'évaluation des performances de l'orifice de référence de
CALTOOL dans un environnement en « air calme », c'est & dire caractérisé par des vitesses de l'air
plutdt faibles, ce qui est représentatif d'une grande majorité des environnements intérieurs de travail
(Baldwin et Maynard, 1998). La Figure 6 montre les résultats des efficacités en fonction du diametre
aérodynamique des particules qui ont &té mesurées par deux instituts différents (''OM en Angleterre
et le NIWL en Suéde) mais suivant une méthodologie similaire, dans une chambre d'air calme de petit
volume (Kenny et al., 1999). L'analyse des résultats nous suggére que I'efficacité de CALTOOL peut
étre décrite par une fonction linéaire du diamétre aérodynamique. Cette courbe est exposée sur la
Figure 6 en pointillee.
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Figure 6 : Efficacités de CALTOOL en environnement d'air calme (vitesses de l'air inférieures a 10
cm/s) et comparaison par rapport a la courbe proposée par Aitken et al. (1999) décrivant l'inhalabilité
en air calme. :
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On s'apergoit que la courbe décrivant l'efficacite de CALTOOL s'écarte de celle décrivant l'inhalabilite
en « air calme » proposée par Aitken et al. (1999) lorsque ie diamétre des particules augmente. A
partir de la courbe expérimentale d'efficacité de CALTOOL, nous avons fait une évaluation du biais de
la concentration de I'aérosol échantillonné par CALTOOL relatif a la concentration idéale que
CALTOOL devrait &chantillonner, i.e. la concentration correspondant a la fraction inhalable en air
calme. Ce biais A est défini par la relation suivante :

_ CcarrooL — Civa.caLm

A=

x100 (%)

Civn,caLy

avec

o max
Ceavroor = IF(DAMM,ETG,Dd)Ec.moa(Dp)a’Dp

o min

dmax
Civicatst = jF(DAMM,ETG,Dd)Im.w «r(Dp)dDp

o min

ou F(DAMM,ETG,Dd), Icusam(Dp) et E (Dp) désignent respectivement la fonction de

CALTOOL

distribution granulométrique de I'aérosol que f'on caractérise par son diameétre aérodynamique median
en masse (DAMM) et son écart type géomeétrique (ETG); la fonction décrivant I'inhalabilité en air
calme : la fonction décrivant I'efficacité de ['orifice de réference de CALTOOL (déterminée a partir des
résultats experimentaux).

La Figure 7 montre les résultats des calculs de biais effectués en fonction des deux parametres que
sont le DAMM et 'ETG. On voit que le biais A reste faible puisqu'il est inférieur & environ 6 % pour des
diameatres meédians inférieurs a environ 30 pm et ce, quelque soit I'écart type géomeétrique de la
distribution granulométrique. Pour des diametres medians inferieurs & 15 pm, le biais est méme
inférieur a 3 %. Ces résultats montrent clairement que CALTOOL préléve de fagon représentative et
satisfaisante la fraction inhalable d'un aérosol telle qu'elle a été définie récemment par Aitken et al.
(1999) pour un environnement d'air calme.
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Figure 7 : Carte de biais de l'orifice de référence de CALTOOL vis-a-vis de linhalabilité en air caime
décrite par Aitken et al., 1999.



Essais préliminaires in situ

En paralléle aux expériences en laboratoire, une premiére campagne d'essais sur le terrain a été
conduite par le FHG en Allemagne. Ces essais ont été réalisés dans différents environnements de
travail (menuiserie, sucrerie, aciérie) caractérisés par différents aérosols en terme de granulométrie,
de concentration, de type de particules. Outre la faisabilité d'effectuer des mesures sur site a l'aide de
CALTOOL, les résultats obtenus sur les préleveurs choisis sont en bon accord avec les performances
connues a ce jour. L'ensemble de ces résultats seront présentés dans un article futur.

CONCLUSION ET PERSPECTIVE

Un outil destiné a évaiuer les performances d'échantillonnage de préleveurs individuels d'aérosol a
été congu et réalisé. L'outili développé, dénommé CALTOOL (CALibration TOOL) est un
échantillonneur dont la géométrie est basée sur un torse, des épaules et une téte humaine. Afin de
simuler correctement l'influence du corps humain sur un écoulement d'air, les dimensions (hauteur,
iargeur du torse, diamétre de la téte ...) ont été respectées mais les formes simplifiées. L'orifice de
référence d'aspiration de CALTOOL est localisé au niveau de la bouche et constitué d'un orifice
circulaire de 15 mm en aspiration constante & 20 I/min. Le tout est monté sur un ensemble mobile
constitué d'un support télescopique et d'une unité contenant une pompe ainsi qu'un systéme de
régulation des débits. Les préleveurs individuels a évaluer sont positionnés sur le torse simpiifié de
CALTOOL et leurs résuitats de concentration comparés & ceux mesurés par l'orifice de référence.

Les essais conduits dans différents laboratoires ont notamment montré que CALTOOL prélevait de
fagon représentative la fraction inhalakle d'un aérosol en environnement d'air calm.2 telle qu'elle a éte
définie par Aitken et al. (1999). Enfin, des premiers résultats sur des performances d'échantillonneurs
individuels ont été obtenus sur différents postes de travail. lls montrent I'utilité de I'outil développé.

Les essais actuellement en cours ont pour objectifs d'évaluer 'adéquation de CALTOOL a mesurer la
fraction conventionnelle inhalable définie par la norme EN 481 pour I'air en mouvement. Par ailleurs,
des campagnes de terrain ont débuté. Elles concernent différents sites: industrie du cycle du
combustible, industrie du caoutchouc, ateliers de mécanique, menuiseries/charpenteries, le batiment,
boulangeries industrielles, déchetteries industrielles, etc. L'ensemble de ces résultats devrait
clairement décrire les performances de CALTOOL, et ainsi promouvoir son utilisation auprés des
personnes confrontées a |'évaluation des performances de préleveurs d'aérosols dans les laboratoires
de recherche, des utilisateurs que sont les hygiénistes ou bien encore des responsables techniques
dans les sociétés qui commercialisent des préleveurs.
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TITLE

Performance of Dust Samplers Operating in Slow Air Movement and Near the Contamination Source.

ABSTRACT

Evidence now suggests that the actual air velocities found in indoor workplaces rarely exceed 0,1 cm/s., i.e. they are
characterised by either calm or moving very slowly. Other factors need to deserve particular attention as the close location of
the source relative to the worker. The work has focused on two aspects, the development of a method for evaluation of the
sampling performances of dust samplers in very slow moving air and near a contamination source, and the subsequent
measurement of these performances of three existing and widely used personal inhalable samplers. The method is based on a
rotating system capable of generating an homogeneous aerosol distribution whilst maintaining very slowly air movement. One
important aspect of the work was the definition and validation of the measurement of the reference concentration. The three
personal samplers that have been evaluated were the 25 mm closed face cassette, the IOM Inhalable sampier and the Button
Aerosol Sampler. Sampling efficiencies were measured as isolated and for six particie aerodynamic sizes (7, 14, 29, 39, 61 and
77 um). The sampling efficiency 25 mm cassette rapidly decreases to be less than 10% at about 30 um. The sampling IOM
sampler shows a surprising tendency, the efficiency being not monotonic and in the range 100 to 180%. The Button Aerosol
Sampler closely follows the aerosol inhalability in low air movement suggested by Aggen et al. (1999). The new developed
d

method is expected to be suitable for the performance evaluation of dust personal an {Lc samplers

RESUME

Une analyse des conditions d'exposition aux aérosols habituellement rencontrées sur un lieu de travail intérieur montre que
dans une grande majorité des situations rencontrées I'environnement aéraulique au voisinage de la personne se caractérise par
des vitesses d'air plutét faibles, typiquement de l'ordre du cm/s. Une autre condition caractéristique d'un poste de travail
intérieur est la faible distance entre la source de contamination et la personne qui lui fait généralement face.

Si les performances d'échantillonnage de certains préleveurs individuels sont connues dans un environnement d'air en
mcuvement, il n'existe pas a 'heure actuelle de données pour des conditions jugées représentatives d'un poste de travail a
savoir : un environnement d'air calme et une proximité de la source de contamination. Une nouvelie méthodologie a été donc
développée pour évaluer en laboratoire les performances d'échantillonnage de préleveurs d'aérosols dans ces conditions. Un
protocole pour la mesure du prélévement de référence dans cet environnement a été congu et validé. |l permet de mesurer des
efficacités pour des diamétres aérodynamiques de particules compris entre 7 um et 77 um. Les efficacités d'échantillonnage de
trois préleveurs individuels d’aérosols (cassette 25 mm fermée & 1 Umin, bouton inhalable & 4 min et IOM inhalable a 2 Vmin)
ont été mesurées et les résultats confrontés aux courbes décrivant I'inhalabilité (air en mouvement et air calme). Une anaiyse
en terme de biais a été faite a partir des résultats d'efficacité. Le préleveur bouton montre I'efficacité d'échantillonnage qui est la
plus proche de !a fraction totale de I'aérosol ambiant. L'ensemble des résultats obtenus dans cette étude montre clairement la
nécessité de connaitre au mieux les efficacités d'échantillonnage des préleveurs d'aérosols qui sont utilisés afin de pouvoir
apporter les éléments de réponses indispensables  I'analyse des études d'inter comparaison faites sur les lieux de travail.
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INTRODUCTION

L'évaluation de I'exposition individuelle & des substances nocives ou toxiques en suspension dans l'air @ un poste
de travail implique d'utiliser des méthodes particuliéres basées sur des techniques d'échantillonnage individue!.
Parmi ces techniques, celles utilisées pour évaluer fa fraction inhalable d'un aérosol posent des questions
specifiques car elles ont des performances qui sont généralement, de par leur conception, sensibles aux
paramétres extérieurs que sont la vitesse de l'air et la granulométrie de I'aérosol.

Si I'on analyse les conditions d’'une exposition aux aérosols, on s'apercoit que dans une grande majorité des
situations rencontrées I'environnement aéraulique au voisinage de la personne sz caractérise par des vitesses
d'air plutdt faibles, typiquement de I'ordre du cm/s et restant largement inférieur 4 50 cm/s (Baldwin et Maynard,
1998 : Whicker et al, 2000), Une autre condition caractéristique d'un poste de travail intérieur est la faible
distance entre la source de contamination et la personne qui lui fait généralement face (Guffey et al., 2001).

Il existe maintenant plusieurs préleveurs individuels destinés & mesurer la fraction inhalable d'un aérosol. Si les
performances de ces derniers ont été étudiées pour des conditions d'air en mouvement, caractérisées par des
vitesses d'air supérieur & 50 cm/s, on ne recense que trés peu d'études réalisées pour des conditions d'air calme
(Hinds, 1999). Toutefois, il n'existe pas, a I'heure actuelle, de données d'échantillonnage pour des conditions
jugées représentatives d’un poste de travail & savoir : un environnement d'air calme et une proximité de la source
de contamination.

Le premier objectif de cette étude est de concevoir et évaluer une nouvelle méthode pour mesurer les
performances de préleveurs individuels simulant des conditions de faible vitesse de l'air et une proximité de la
source de contamination. Le deuxiéme objectif est de mesurer a l'aide de cette nouvelle meéthode les
performances de trois préleveurs individuels d’aérosois habituellement utilisés pour mesurer ia fraction inhalable.

METHODE EXPERIMENTALE
Dispositif expérimental

Deux importantes conditions étaient requises pour la conception du dispositif présente sur la Figure 1: le
systéme de génération simulant la source de contamination devait assurer une bonne distribution spatiale de
Iaérosol a une certaine distance de la source et ce, en maintenant des mouvements d'air trés faibles (de l'ordre
du cm/s).

Au centre du dispositif se trouve positionné le systéme de génération. Celui-ci est composé d'un générateur a
brosse rotative (PALAS) qui permet de disperser des poudres choisies avec un débit ajustable. Par ailleurs ce
générateur a une trés grande stabilité en terme de concentration dispersée. Enfin, il a été sélectionné pour sa
capacité a désagglomeérer les poudres. L'aérosol dispersé par le PALAS est véhiculé au sein d'un tuyau jusqu'a
un orifice de dispersion. Cet orifice est formé d'une petite grille bombée et percée d'une multitude de micro
orifices de diamétre ~ 500 pm. Ce systéme assure ainsi une dispersion initiale horizontale de I'aérosol mais
également suivant un angle relativement large ; on peut ainsi considérer en premiére approximation que la source
simulée est localisée et diffuse. L'orifice de dispersion est rotation constante a 2,3 tours/min, assurant ainsi une
bonne distribution spatiale de I'aérosol formé autour du systéme de génération.

¢
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Les orifices de captage des préleveurs a évaluer ainsi que le prélévement de reférence sont positionnés sur un
cercle imaginaire situé 4 H = 100 cm au dessus du sol et centré sur 'axe de rotation du systéme de génération.
Des essais préliminaires ont permis de déterminer la distance L ainsi que la hauteur Ho pour que la zone de
prélévement soit d'une part caractérisée par une concentration en aérosol suffisante pour que 1a durée d'un essai
soit limitée a environ 40 minutes, d'autre part définie par une distribution granulometrique représentative de celle
de la poudre utilisée.

La régulation des débits d'air des préleveurs est assurée par des orifices critiques spécialement congus pour
notre étude, assurant ainsi une trés bonne stabilité au cours d'un essai ainsi qu'une bonne connaissance des
volumes d'air prélevés.
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Figure 1 : Schéma du dispositif expérimental et illustration d'un essai.

Lors d'un essai, plusieurs préleveurs (entre 3 et 5 de chaque type) sont disposés le long du cercle imaginaire en
paralléle a des préleveurs de référence.

Les préleveurs individuels sont évalués « isolés » par opposition a un positionnement sur un mannequin. Si
{'utilisation d’'un mannequin plus ou moins simplifié est nécessaire dans un environnement d'air en mouvement
(car les écoulements sont modifiés & I'approche d'un torse et agissent sur I'efficacité d'échantilionnage), elle n'est
pas indispensable dans un environnement d'air calme. Kenny et al. (1999) ont récemment montré que
I'évaluation pouvait se faire avec ou sans mannequin, les résultats ne montrant aucune différence.

Prélevement de référence

L'efficacité d'échantillonnage d'un préleveur est calculée a partir du rapport entre la concentration échantillonnée
par le préleveur et la concentration de référence. Une attention particuliére a été portée sur le développement du
prélévement de référence car pour un environnement d'air calme, il n'existe pas de méthode simple (Aitken et al.,
1999). La méthode que nous avons choisie est basée sur l'utilisation d'une sonde a bords minces positionnee
horizontalement et dirigée vers le centre du dispositif expérimental (face a l'orjfice de dispersion). Cette sonde est
caractérisée par un orifice circulaire de diameétre intérieur 20 mm et aspirant a'ug,débit de 10 I/min, correspondant
a une vitesse d’aspiration moyenne de 53 cm/s. La longueur de la sonde est de 20 mm, I'aérosol étant collecte
sur un filtre de diamétre 25 mm. La validation « théorique » de notre prélévement de référence est basée sur
deux points ;

- Roger et al. (1999) a montrée pour une sonde similaire mais positionnée verticalement et orientée vers
le haut, que I'efficacité de captage était proche de 100% pour des diamétres aérodynamiques inférieurs
a environ 50 pm lorsqu'elle était exposée & un aérosol en sédimentation dans un air calme.

- Les efficacités de captage de notre sonde calculées dans nos conditions expérimentales et pour des
diametres aérodynamiques compris entre 7 et 77 um se situent dans les domaines d'acceptabilit¢ des
différents critéres d'échantillonnage « représentatifs » dans l'air calme habituellement utilises. Ces
résultats sont reportés sur la Figure 2 en fonction de deux parameétres adimensionnels mQ et kQ
caractéristiques respectivement de l'orifice (sa dimension, son débit d'aspiration) et de linertie des
particules au voisinage de l'orifice.

Des essais spécifiques ont également été effectués pour valider « expérimentalement » notre méthode de
prélevement de référence. Ces essais sont basés sur I'effet du paramétre orientation de la sonde de référence
lors d’un prélévement en air calme. La comparaison entre les résultats des rapports des concentrations mesurées
suivant les trois orientations (horizontale, dirigée vers le haut et dirigée vers le bas) et les résultats de calculs
effectués a I'aide du modéle de Grinshpun et al. (1993) nous permet de conclure que notre réference telle que
nous l'avons définie conduit bien a un prélévement représentatif.
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Figure 2 : Critéres pour un échantillonnage représentatif dans I'air calme, et

comparaison aux valeurs calculées pour la sonde de référence SBM dans nos

conditions expérimentales.

suivant les essais réalisés.

Performance du systéme expérimental

Le choix des poudres utilisées (poudre d'alumine
relativement large des diameétres aérodynamiques.
utilisées ainsi que celles des aérosols collectés a
effectuées a l'aide d'un Coulter Multisizer Il.

diametre aérodynamique médian en masse (DAMM) et I'écart type géometrique (ETG).

Tableau 1 : Caractéristiques des poudres d'alumines, des aérosols collectés a
I'aide de la sonde de référence SBM et des distances a J'orifice de dispersion (L)
qui ont été retenues pour les essais avec les préleveurs. Ho= 20 cm.

t

tion de référence est donc mesurée a l'aide de plusieurs sondes a
ent et dirigées vers l'orifice de dispersion. La valeur de la
fficacité lors d'un essai résulte d’'une moyenne sur 3 a 9 sondes

DURMAX) a été fait de maniére & couvrir une gamme
Le Tableau 1 présente les caractéristiques des poudres
raide de nos sondes de références. Les analyses ont eté
Les distributions granulométriques sont caractérisées par le

—
A
Alumine Facteur Poudre Aérosol Distance a
DURMAX dynamique I'orifice de
de forme' dispersion
SPM L
DAMM ETG DAMM ETG
x (cm)
(um) {um)

102 1,45 7.7 1,4 7. 14 100

95 1,65 14,7 13 14,1 1.3 100

91 1,15 30,9 1,2 29,4 1,3 100

84 1,2 49,8 13 39,2 14 100

71 1,0 65,2 1,3 60,8 1.3 60

52 1,0 91,1 1,2 76,9 1,2 60

d'aprés Mark et al., 1985.




On note qu'entre les poudres et les aérosols collectés il existe un écart qui est d’autant plus grand que les
particules sont grosses. Celui-ci est évidemment lié aux pertes par sédimentation pendant la phase de transfert
entre l'orifice de dispersion et nos sondes de référence. Ainsi, 'aérosol d'essai auquel sont exposés nos
préleveurs est celui mesuré par les sondes de référence, et non celui déterminé a partir des caractéristiques de la
poudre originale comme c'est habituellement réalisé. Le Tableau 1 présente également les distances a l'orifice de
dispersion (L) qui ont été choisies. Pour chaque configuration, il a été vérifié qu'aucune projection directe a
l'interieur des sondes n'était détectable.

Compte tenu des faibles écarts types qui caractérisent les aérosols d'essais, nous pouvons considérer que ceux-
ci sont quasi monodispersés (Mark et al., 1985). Ainsi, I'étude de l'efficacité d'échantillonnage en fonction du
diametre aérodynamique que nous présentons ici est réalisée en générant six aérosols d'essais que nous faisons
correspondre aux six diamétres aérodynamiques suivants: 7,1um; 14,1 um; 29,4 ym; 39,2 um; 60,8 um et
76,9 um.

Plusieurs séries d'essais ont été réalisées pour évaluer les performances de notre dispositif expérimental en
terme de stabilité de la concentration au cours d'un essai, homogénéité de I'aérosol au voisinage du cercle de
positionnement des préleveurs. Les résultats montrent que 'homogeénéité spatiale (suivant I'orientation) est
systématiquement inférieure 4 12%, et que le gradient vertical de concentration sur la zone + 10 cm autour de la
hauteur de positionnement du cercle imaginaire (H = 100 cm) est faible compte tenu des diamétres des particules
importants qui sont générés. Par ailleurs, a l'aide d'un granulométre mesurant en temps quasi réel (GRIMM
1.108), nous avons pu vérifier qu'au cours d'une expérience (durée de I'ordre de 30 a 40 min.), la concentration
était stable (coefficient de variation < 15%) et également que la fréquence de rotation du point de dispersion
n'était pas corrélée avec I'évolution temporelle de cette concentration quasi instantanée.

Description des préleveurs individuels testés
Le Tableau 2 présente les trois préleveurs individuels d'aérosols qui ont été évalués avec la nouvelle méthode.

Ces trois préleveurs sont la cassette 25 mm fermée (dénommeée ici C25), le Bouton Inhalable (BUT) et I''OM
Inhalable (IOM).

Tableau 2 : Description et caractéristiques des trois préleveurs individuels
d'aérosols évalués.

Qv Di Ui
Type Photo (I/min) (mm) (mis)
Cassette 25 mm
“fermée” C25 1 4 1,33
Bouton 4 orifice’a; 400 pm 0.25
Inhalable BUT porosité ~ 20 % '
IOM Inhalable
IOM 2 15 0,19

Le préleveur C25 est actuellement le seul dispositif qui soit décrit dans une norme frangaise pour effectuer un
prélevement individuel de la fraction inhalable (dénommé dans la passé : fraction inspirable) d’un aérosol ambiant
dans I'atmospheére des lieux de travail (NF X 43-257). La norme décrit principalement I'orifice de 4 mm aspirant &
un deébit de 1 /min, en indiquant qu'il existe deux types de cassette qui différent par le diamétre du filtre a utiliser
(25 mm ou 37 mm). Malgré son utilisation relativement courante dans de nombreux pays, il n'existe que peu de
données sur les performances de ce préleveur.

Développé aux Etats Unis, le préleveur BUT est récent et a été développé spéciﬁquemgnt pour e.échantil.lonne_r la
fraction inhalable. Il se caractérise par sa calotte sphérique convexe percée d'une multitude d'pnﬁces circulaires
de faible diamétre qui sont disposeés uniformément. Une fois captées, les particules sont collectées sur un filtre de
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diameétre 25 mm situé juste en aval de cette surface bombée. La suppression du dépét en ligne et I'uniformité de
I'aérosol coliecté sur le filtre sont les deux caractéristiques intéressantes du préleveur.

Le préleveur IOM Inhalable, est dédié spécifiquement a la mesure de la fraction inhalable. Les particules sont
captées par l'orifice circulaire de diamétre 15 mm et collectées sur un filtre de 25 mm positionné dans une
cassette métailique. Le protocole d'utilisation indique que I'aérosol échantillonné 2st obtenu a partir de la pesée
de I'ensemble cassette-filtre.

RESULTATS ET DISCUSSION

La Figure 3 montre les efficacités d'échantilonnage en fonction du diametre aérodynamique pour les trois
préleveurs (C25, BUT et IOM) qui ont été mesurées suivant la nouvelle méthode expérimentale développee.
Chaque efficacité a été mesurée au moins trois fois, et les moyennes sont présentées avec leur intervalle de
confiance a 95%. La courbe EN 481 (1993) correspond a la courbe conventionnelle Inhalable (pour des vitesses
d'air > 0,5 m/s) et la courbe d’Aitken et al. (1999) décrit linhalabilité en air calme.

On voit clairement que chacun des préleveurs montre une efficacité qui lui est propre et qui différe beaucoup d'un
préleveur a l'autre.

L'efficacité de C25 est de 'ordre de 70% pour un diameétre aérodynamique de 7 pum. Au dela de 10 um, celte
efficacité chute considérablement. Elle est inférieure & 10 % & 30 um.

Le BUT montre une décroissance relativement lente et monotone de son efficacité de 100 % a 7 um pour
atteindre environ 60 % a 77 um. Cette décroissance est trés proche de la courbe proposée par Aitken et al.
(1999).

L'JOM montre une évolution de son efficacité d'échantillonnage systématiquement supérieure a 100% et que I'on
peut diviser en deux zones. Une premiére zone correspond a une augmentation forte de I'efficacité, de 130%
pour 7 um a environ 180% pour 30 um. La deuxiéme zone montre par contre une décroissance importante pour
atteindre 100 % a 77 um ! On peut avancer que cette évolution relativement inatiendue est le résultat (pour la
premiére zone) d'un effet inertie auguel I'1OM est trés sensible du fait du diameétre important de son orifice
d'entrée et de la faible vitesse d'aspiration, et d'un effet de sédimentation pour la deuxiéme zone. On peut
¢galement noter que la grande variabilité de I'efficacite de I'NOM.

Une analyse statistique faite sur les résultats des efficacités montre que pour le BUT, la variation intra type est
faible et peu dispersée, alors qu'elle est forte et treés dispersée pour le C25 et '|IOM. Cela signifie qu'une série de
préleveur BUT qui est exposée a un meme environnement donne des résuitats de concentration faiblement
dispersés par opposition a une série d'!OM ou bien de C25.

Q 250%
o
4
c A C25
c 200% .
o Aitken et al. 1999
= 1 .
S 150% & A\ A
5 e BUT
w
5 100%
Q@
= |4
g 50% : Nl ~-1OM
o ' EN 481
© ! S
UJ 00/0 i L L_L L A n Al 2
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Diameétre Aérodynamique (um)

Figure 3 : Efficacité d'échantillonnage en fonction diamétre aérodynamique.
Données expérimentales pour les préleveurs C25, BUT et IOM. Comparaison a
la convention cible inhalable EN 481 pour I'air en mouvement et a la courbe de
Aitken et al. (1999) pour l'air calme.



Interrogés par ces résultats quelque peu surprenants de I'lOM, des essais complémentaires ont été réalisés pour
caractériser |a fraction déposée dans la cassette de I'lOM. La Figure 4 compare les efficacités d'échantillonnage
déterminées en suivant le protocole établi (pesée de I'ensemble cassette-filtre) et a partir de la mesure de
I'aérosol collecté sur le filtre uniquement. La différence entre les deux efficacites exprime la fraction déposée
dans la cassette. On voit que I'efficacité d’échantillonnage exprimée & partir de la mesure sur le filtre uniqguement
suit une évolution trés différente, la fraction déposée est donc trés importante. Cette efficacite est de 100% a
7 um pour atteindre environ 45% & 77 um. Ce résultat est tout a fait intéressant notamment pour les protocoles
d’analyse qui nécessitent que I'aérosol collecté soit déposé sur un fitre comme c'est le cas de lindustrie
nucléaire (mesure de I'activité déposée directement sur le fiitre) ou bien encore dans le domaine des bio-aérosols
par comptage microscopique.

Des essais (non présentés ici) ont également permis de montrer que l'efficacité de I'IOM était fortement
dépendante de !'orientation vis a vis de la source de contamination. Cette caractéristique de I'IOM, déja bien
connu dans I'air en mouvement, est lice a encore a la géométrie de son orifice de captage et sa faible vitesse
d'aspiration.

250%

-O- Cassette IOM
200% |

~4— Filtre IOM

150%

100%

50%

Efficacité d'Echantillonnage

00/0 A by A 1  — A 1 i
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Figure 4 : Efficacité d'échantillonnage en fonction diamétre aérodynamique pour
le préleveur IOM suivant le protocole (Cassette IOM) et uniquement avec le filtre
(Filtre 1OM). Orientation face & la source. Comparaison & la convention cible
inhalable EN 481 pour I'air en mouvement et a la courbe de Aitken et al. (1999)

pour I'air calme.

A partir des résultats expérimentaux des efficacités d'échantillonnage qui ont été mesurées, les écarts relatifs
(biais) entre la concentration mesurée et la concentration totale de 'aérosol ambiant ont été calculés pour
difféerents aérosols polydispersés (écart type géométrique constant et égal a°'g) de DAMM égal a 5, 10 et 15 um.
Les résultats reportés dans le Tableau 3. Al

Tableau 3 : Ecarts relatifs par rapport a la concentration de I'aérosol ambiant
calculés pour différents aérosols polydispersés caractérisés par un diamétre
aérodynamique médian en masse (DAMM) et un écart type géométrique ETG.

DAMM (ETG = 2)
Type 5um 10 um 15 um
C25 32% -53 % 67 %
BUT 3% 7% -12%
IOM 29 % 43 % 47 %
Filtre IOM 1% 1% 4%
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Ces résultats montrent clairement que la C25 sous estime la mesure de l'aérosol ambiant, méme lorsque
I'aérosol est composé de particules plutét fines ; I'TOM surestime systématiquement la concentration (+29 % pour
un DAMM égal a 5 pm) . Le BUT sous estime trés légérement la mesure de la concentration totale (-12% au
maximum pour un DAMM égal & 15 um). La meilleure mesure étant donné par ja mesure directement sur le filtre
de I''OM, ou le biais est au maximum égale a - 4% pour un DAMM égal & 15 um.

Ces résultats expérimentaux permettent entre outre de calculer les ratios de concentration entre les differents
préleveurs s'ils étaient positionnés & proximité I'un de I'autre dans un environnement d'air calme. Ainsi, pour un
DAMM égal & 15 um, on trouve que C25/BUT = 0,4 et IOM/BUT =1,7.

CONCLUSION

Une nouvelle méthodologie a été développée en laboratoire pour évaluer les performances d'échantillonnage de
préleveurs d'aérosols. Cette méthode simule des conditions qui sont jugées représentatives de conditions
habituellement rencontrées sur des lieux de travail intérieur : faible vitesse de ['air et une proximité de la source
de contamination. Un protocole pour la mesure du prélévement de référence dans cet environnement a été congu
et validé.

Les efficacités d'échantillonnage de trois préleveurs individuels d'aérosols (C25, BUT et IOM) ont éte mesurées
et les résultats confrontés aux courbes décrivant I'inhalabilité (air en mouvement et air caime). Une analyse en
terme de biais a été faite a partir des résultats des efficacités.

L'ensemble des résultats obtenus dans cette étude montre clairement la nécessité de connaitre au mieux les
efficacités d'échantillonnage des préleveurs d'aérosols qui sont utilisés afin de pouvorr apporter les éléments de
réponses indispensables a I'analyse des études d'inter comparaison faites sur les lieux de travail.

REFERENCES

Aitken, R.J., Baldwin, P.E.J., Beaumont, G.C., Kenny, L.C., Maynard, A.D. (1999) Aerosol inhalability in low air
movement environments. J. Aerosol Sci., 30, 613-626.

Baldwin, P.E.J., and Maynard, A.D. (1998) A survey of wind speed in indoor workplaces. Annals of Occupational
Hygiene, 20, 303-313.

EN 481 (1993) Workplace Atmospheres - Size fraction definitions for measurement of airborne particles in the
workplace. CEN, Bruxelles.

Guffey, S.E., Flanagan, M.E., van Belle, G. (2001) Air sampling at the chest and ear as representative of the
breathing zone. American Industrial Hygiene Association Journal, 62, 416-427.

Grinshpun, S.A., Willeke, K., Kalatoor, S. (1993) A general equation for aerosol aspiration by thin-walled probes in
calm and moving air. Atmos. Envir., 27A, 1459-1470. Corrigendum, Atmos. Envir., 28, 375, 1994

Hinds, W.C. (1999) Sampling for Inhalable Aerosols. Particle size-selective sgmpling for particulate air

contaminants. ACGIH, Cincinnati, Ohio. P "y

Kenny, L.C., Aitken, R.J., Baldwin, P.E.J., Beaumont, G.C., Maynard, A.D. (1999) The sampling efficiency of
personal inhalable aerosol samplers in low air movement environments. J. Aerosol Sci., 30, 5, 627-638.

Mark, D., Vincent, J.H., Gibson, H., Whitherspoon (1985) Applications of closely graded powders of fused alumina
as test dusts for aerosol studies. J. Aerosol Sci., 16, 125-131.

NF X 43-257 (1988) Air des lieux de travail. Prélévement individuel de la fraction inspirable de la pollution
particulaire. Norme frangaise, AFNOR, aodt 1988.

Roger, F., Fabriés, J.F., Gorner, P., Wrobel, R., Renoux, A. (1999) Entry efficiency of an annular aerosol
sampling slot in calm air. J. Aerosol Sci., 30, Suppl. 1, $151-S152.

Whicker, J.J., Baker, G.D., Wasiolek, P.T. (2000) Quantative measurements of airflow inside a nuclear laboratory.
Health Physics, 79, 716-721.



FILTRATION DES AEROSOLS SOLIDES MICRONIQUES ET SUBMICRONIQUES SUR
MEDIA PLANS : INFLUENCE DE LA VITESSE DE FILTRATION
J-C. Appert-Collin, E. Mailfert™, P. Contal, D. Thomas', S. Calle™ et D. Bemer®
Laboratoire de Filtration des Aérosols de Nancy
(1) LSGC/CNRS - UHP — 1, rue Grandville - BP 451 — 54001 Nancy Cedex.
(2) INRS — Avenue de Bourgogne ~ BP 27 - 54501 Vandoeuvre-les-Nancy Cedex

Résumé : Cette étude porte sur I'nfluence de la vitesse de filtration et de la taille des particules filtrées sur la compacité du
dépdt formé et ceci dans le cadre d'un filtre trés haute efficacité. Nous avons mis en évidence la non influence de la vitesse de
filtration sur cette compacité pour les particules submicroniques et I'influence de la vitesse a partir d'un certain diamétre (aux

alentours de 5um) pour les particules microniques. La compacité du gateau formé augmente alors avec la vitesse de filtration.

INTRODUCTION

La filtration des particules a un fort impact sur la qualité des rejets gazeux industriels dans
I'environnement. Beaucoup de systémes de filtration sont constitués de filtres a fibres. Aussi, il est tres
important de caractériser la durée de vie de ces filtres par la détermination de leur performance : perte
de charge et efficacité de collecte au cours de leur colmatage. Cette communication a pour objet de
montrer I'influence de la vitesse sur P'évolution de la perte de charge et sur la compacité du gateau
formé lors de la filtration de particules microniques et submicroniques par des media plans. En effet,
une étude bibliographique a mis en évidence des divergences importantes sur l'influence de la vitesse
sur la compacité du gateau. Dans le cadre de la filtration de particules submicroniques (Pénicot,
1998 ; Thomas, 2001), nous avons mis en évidence que la compacité du dépdt était tributaire du
diamétre moyen des particules et indépendante de la vitesse de filtration (dans la gamme 1 a 50
cm/s). Nous avons pu regrouper 'ensemble de nos résultats et ceux de différents auteurs sous une

ag=o.5x(1ﬂp( - D (1)

méme expression :

dp
0.53
ol oy est la compacité du dépét (-) et d, le diamétre moyen des particules (um). Cette relation reste
valable pour des particules inférieures & 3 ym.

Pour des particules microniques, Schmidt (1995) a mis en évidence qu’il existe un profil de
compacité au sein du gateau avec une comnacité qui diminue au fur et a mesure que 'on s’éloigne de
linterface filtre / gateau. Aguiar (1992) trouve des valeurs de compacité allant jusqu'a 0,8 pour des
particules supérieures a 15 um. Par ailleurs Silva (1999), Cheng (1998), Aguiar (1992) montrent
gu'une augmentation de la vitesse entraine une augmentation de la compacité du dépot. Ces
observations partagées par Callé (2000) sont en contradiction avec celles de Merlin (2000) qui relie la
compacité du dépot au diametre aérodynamique median massique (dmae) (dans le domaine 0,18 a 9
um) et & la vitesse de filtration Us (comprise entre 2 et 20 cm/s) par :

(943 :O.145+4.5'10_2dmae"‘3.3'10_3Uf (2)

Cette relation linéaire traduit le fait que la compacité augmente avec la taille des particules et
diminue avec la vitesse. Ces résultats antinomiques sur le réle joué par la vitesse, nous incitent a
mener nos propres études expérimentales sur le sujet.
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PROTOCOLE OPERATOIRE

1. Présentation de la boucle d’essai

Le montage expérimental (figure 1) est constitué d'un générateur d'aerosol submicronique
(fluorescéine sodée) ou micronique (alumine) , d'un porte-filtre de diamétre 130 mm, d'un sécheur
d'air, d'un débitmeétre massique et de deux systémes de prélévement placés en amont et en aval du
filtre. La température et la pression sont contrélées en différents points de I'installation. Une régulation
de débit permet de maintenir la vitesse de filtration constante tout au long de l'essai. La perte de
charge a travers le filtre est mesurée par un capteur de pression différentielle.

Filtre, THE

Débitmeétre massique

--|FRC
Vanne de
régulation

Air de -l
dilution
Sécheur d'air
Air de '
génération

‘Générateur d'aérosols

Lignes de préleverent

Figure 1. Banc d’essais

2. Caractéristiques des filtres employés
Le tableau 1 donne les caractéristiques des deux filtres plans étudiés : un filtre & Trés Haute Efficacité
(ND309) et un filtre & moyenne efficacité (NA320 ).

Tableau 1. Caractéristiques des filtres plans

Filtre Epaisseur Compacité Diamétre des fibres (um)
{(zm) o dq de
ND 309 410 0.078 1.21 0.9
NA 320 440 0.061 3.19 3.60

d; : diameétre moyen des fibres dp . diamétre effectif des fibres selon Davies

3. Caractéristiques des aérosols microniques

L'aérosol micronique est constitu¢ par des particules d'alumine de différents diamétres moyens
volumiques (dm,)( tableau 2).

Tableau 2 : Caractéristiques des aérosols microniques

référence WP 40/F1200 DX5R OPTI.SR 89S | WPF 600/125
dp (dmy) (um) 4 48 8.6 9.1
g (um) 0.8 1.7 2.5 29
Distribution monomodale monomodale monomodale monomodale
Masse volumique p, (kg/ms) 3890 3750 3950 3950

Rq : la distribution granulométrique a éts effectuée sur les particules collectées par les filtres




4. Détermination de la compacité du dépdt

4.1. Détermination par I'épaisseur du dépot

La connaissance de la masse de particule collectée (m), de la surface de filtration () et de la mesure
de I'épaisseur (Z) du filtre permet le calcul de la compacité moyenne du dépét. Soit :

= (3)
Q=
& Qgp Z

Cette approche donne accés a une valeur réelle moyenne de la compacité du dép6t mais présente
quelques limites. La valeur obtenue est fortement tributaire de l'incertitude sur la détermination de

I'épaisseur du dépdt. Ainsi, la précision sera d'autant plus grande que I'épaisseur du gateau sera
importante.

4.2. Détermination & partir de I'évolution de la perte de charge
L’évolution de la perte de charge lors du colmatage en surface peut étre décrit par une fonction
linéaire de la masse surfacique coliectée par I'approche de Novick :

h, ag2 o, W m
AP = . Uf— (4)
il—ag P Cp Q

Avec a, surface spécifique (m™), ¢ viscosité de I'air (Pa.s), U; vitesse de filtration (m.s™"), m masse de
narticule collectée (kg) et Q surface de filtration (m?2).

Ainsi la compacité peut étre calculée & partir de la détermination expérimentale de la pente (AP/(m/Q))
en supposant égal a 5 la constante de Kozeny (hy) ou par la pente (AP/Uy) & partir d'essais de
permeéation.

RESULTATS

1. Etude du colmatage

Des essais de colmatage ont été réalisés sur deux filtres : un de moyenne efficacité NA 320 et un de
trés haute efficacité ND 309 afin d’étudier l'incidence de la vitesse sur I'évolution de la perte de charge
au cours du colmatage. Les figures suivantes (figures 2(a) a 2(d)) présentent le rapport de la perte de
charge sur la vitesse (qui, & la viscosité dynamique du fluide prés, u, représente la résistance a
I'écoulement de filtration) pour le filtre THE.

Pour ce filtre ND309, on observe une évolution différente du parametre AP/U; suivant la taille des
particules. La résistance est équivalente quelle que soit la vitesse de filtration pour des particules
collectées de diamétre moyen 4 et 4.8 um (DX5R et WP40/F1200). Par contre, au-dela (WPF 600/125
et OPTLSR 9), la résistance augmente avec la vitesse. Ces résultats particuliers confirment ceux de la

littérature sauf ceux de Merlin (2000).
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Figure 2 : Evolution de AP/U; en fonction de la masse surfacique ccllectée ~ (ND303)

2. Compacité du dépot
Pour expliquer cette différence de comportement, une des hypothéses possibles est relative a la
modification de la compacité du gateau avec la vitesse de filtration. Afin de vérifier cette supposition,
nous avons déterminé 'épaisseur du gateau formé a faide d'un cathétométre. La connaissance de
cette valeur et de la masse du dépét en surface du filtre nous permet d'accéder a la compacité
(équation 3). Parallélement, ia compacité a été déterminée par la pente de I'évolution de la perte de
charge en fonction de la masse surfacique collectée (équation 4) ou pour une masse donnee de
particules collectées par des essais de perméation (équation 4). Il est important de noter que ces trois
méthodes ne permettent de déterminer qu'une valeur moyenne de la compacité (en surface et en
épaisseur).

Les figures 3(a) a 3(d) présentent les valeurs de compacité obtenues par ces trois methodes.
Les deux méthodes fondées sur la perméation ou la pente donnent des valeurs sensiblement
identiques. Elles surestiment néanmoins les valeurs obtenues par la méthode liée a la mesure de
I'épaisseur dont I'incertitude est importante. Bien que séduisante, puisque directe, la détermination de
la compacité du dép6t par mesure de I'épaisseur a été abandonnée. En effet, outre la détermination
difficile pour les faibles épaisseurs ¢ J gateau, les mesures ont révélé une épaivseur du depot non
uniforme. Le dépdt est plus important au centre et a la périphérie du filtre. Ce phénomene est d'autant
plus marqué que la vitesse de filtration est grande.
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La figure 4 montre que la compacité semble indépendante de la vitesse pour des particules
inférieures a 5 um (diamétre volumique). Au-dela, la compacité augmente avec le diameétre des

particules et la vitesse de filtration (figure 4).
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Il peut donc &tre intéressant, pour les particules de diamétre supérieur & 5 ym, de trouver une
représentation de la compacité en fonction d'un paramétre prenant en compte & la fois vitesse
d'écoulement, diameétre de particules et la masse volumique des particules, comme par exemple le
nombre de Stokes de grain (Sk = pp Uy dp2/(18 u dg)) (figure 5). L'ensemble de nos points suit une
méme évolution. Une comparaison de ce mode de représentation avec des résultats de la littérature
montre cependant une certaine dispersion des résultats. Nous pouvons penser que la structure du
meédium filtrant joue un role dans la constitution du dépdt qu'il est difficile & 'heure actuelle d'éclaircir.

CONCLUSIONS

Cette étude a permis de confirmer les résultats de la littérature concernant la résistance a
I'écoulement et la compacité du gateau formé. Il semblerait donc que ces deux paramétres soient
fonction de la vitesse d’écoulement et de la taille des particules. Au-dela d'une certaine taille de
particule (autour de 5um), résistance et compacité augmentent avec la vitesse et ceci dans le cas d'un
filtre THE ou la perte de charge est conditionnée par le dépdt forme en surface.
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Figure 6 : Evolution de AP/Uy en fonction de la masse surfacique collectée pour le filtre NA320 - Alumine : DX5R

En ce qui concerne les filtres moyenne efficacité (type NA 320), le comportement semble différent
étant donné que la résistance a I'écoulement diminue avec la vitesse dans le cas de particules de
5um (figure 6). Ceci peut étre lié a un profil de pénétration différent ou a un arrangement du dépét en
surface différent mais ce résultat demande a étre confirmé aux travers d’essais supplémentaires et
constitue la suite de ce travail.
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Analyse en continu des polluants atmospheriques

ANALYSEUR MASSIQUE DE POUSSIERES EN TEMPS REEL
R & P TEOM 1400

Mesure en temps réel de la masse de poussiéres déposée sur te filtre de collection
Disponible en version PM-10 et PM-2,5

Gamme : de 0 a plusieurs centaines de mg/m’

Résolution : 0,1 pg/m’

Sortie analogique et RS 232

Options : séquenceur de filtres ACCU a 8 voies, sonde météo

APPLICATIONS : réseaux de mesure de la pollution atmosphérique, camion laboratoire,
hygiéne industrielle.

REMARQUE : le TEOM 1400 est le seu! analyseur de poussiéres en continu dont le principe
repose sur la mesure directe de la masse de particules en suspension dans V'air.

ANALYSEURS DE POUSSIERES
R & P DUSTSCAN "SENTINELLE"

Wesure de 1 Tumiere diffusée par Tes particules avec protection des optiques par air filtre
Gamme : 0 - 500 pg/m’ a 0 - 100 mg/m*

Résolution : 1 pg/m’

Boitier étanche, ligne d’entrée chauffée, acquisition de données interne

Options : anémometre / girouette

APPLICATIONS : léger et trés simple a installer, le DUSTSCAN sentinelle est spécialement
adapté pour la détection des épisodes de poliution, la surveillance de sites industriels.

ANALYSEUR DE CARBONE DANS LES POUSSIERES
EN SUSPENSION DANS L'AIR

R & P 5400

Mesure simultanée du carbone élémentaire (suie) et du carbone organique
Procédure d'étalonnage simple, précise et rigoureuse o
Minimisation des artéfacts par collection sur impacteur

Concu pour installation en réseau : fonctionnement automatique sans intervention humaine,
nombreuses interfaces, étalonnage automatique...

REMARQUE : le R & P 5400 permet de quantifier non seulement la concentration en carbo-
ne suie mais également en produits organiques plus volatils adsorbés sur les poussieres.

La séparation entre les deux especes est obtenue par désorption thermique programmee.
Le carbone est ensuite oxydé a haute température en CO, et mesuré sélectivement par un
analyseur IR.
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Analyse en continu des polluants atmospheriques

ANALYSEUR DES HAP ADSORBES SUR LES POUSSIERES
ECOCHEM PAS 2000

Principe : photo-ionisation des HAP adsorbés par lampe UV Excimer
Gamme : 3 ng/m’ a 100 pg/ m’

Temps de réponse : inférieur a 10 secondes

Appareil facilement transportable

APPLICATIONS : qualité de I'air intérieur et extérieur, émissions diesel, chauffage a
combustibles fossiles, incinérateur.
Spécialement adapté a la recherche rapide des sites les plus exposés.

REMARQUE : existe en version “émission” avec diluteur incorporeé.

ANALYSEUR GRANULOMETRIQUE DES PARTICULES ULTRA FINES
DEKATI ELPI OUTDOOR

Gamme de granulométrie : 0,01 ym & 10 ym

Débit d'aspiration : 30 /mn

Procédure de Zéro automatique a intervalle de temps donné

Distribution granulométrique en nombre, en surface, en volume ou en masse de F'aérosol atmosphérique
Récupération possible de la contamination déposée sur chaque étage

Logiciel d’acquisition, de pilotage et de traitement des données sous Windows

REMARQUE : basé sur le principe de I'impacteur en cascade, I'ELPI OUTDOOR a été optimi-
sé pour une utilisation en réseau de mesure de la qualité de I'air.

L'ELPI mesure non seulement les fractions PM-10, PM-2,5 et PM-1, mais également la répar-
tition des particules ultra fines jusqu'a 10 nanométres.

ANALYSEURS DE SULFATES ET NITRATES PARTICULAIRES
R & P 8400 NIS

Mesure spécifique de la concentration en nitrates particulaires (R&P 8400 N) ou en sulfates |
particulaires (R&P 84005) -

Résolution en temps : 10 mn
Gamme : 0 & 1 mg/m’

Sorties analogique et RS 232 B e
Principe : oxydation flash , suivie de la détection du NO, (nitrates) par chimiluminescence ou
du SO, (sulfates) par fluorescence UV

REMARQUE : du fait de leur volatilité, les sulfates et nitrates sont difficiles a échantillonner |
sur filtres. L'analyse rapide en continu permet de s'affranchir de la perte de matiére et de

connaitre avec exactitude la concentration dans [air de ces deux polluants.
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Prélevement / Echantillonnage des polluants atmospheriques

PRELEVEUR SEQUENTIEL DE POUSSIERES EN SUSPENSION
R & P PARTISOL PLUS

Capacité : 1 a 16 filtres de diamétre 47 mm
Régulateur électronique de débit volumique
Versions poussieres totales, PM-10, PM-2,5, dichotomique (PM-10 et PM-2,5)

Séquence geérée par MICroprocesseur avec possibilite d’échantillonnage conditionnel
Acquisition interne de données / événements

Commandable a distance par RS 232, modem ou signaux analogiques

Options : sonde météo, modem.

APPLICATIONS : analyse des métaux lourds, mesure des fractions PM-10 et PM-2,5, etc.
Possibilité d'échantillonner en fonction des conditions météo et de mesurer la fraction
PM-10 et PM-2,5 sur un méme préleveur.

ECHANTILLONNEUR D’AIR MULTIPOLLUANTS
R & P PARTISOL SPECIATION

Développé pour la collection simultanée / sequentielle d’échantillons particulaires et gazeux -
en vue de quantifier un ensemble de polluants atmosphériques solides, semi volatils, volatils :

fractions PM-10 et PM-2,5, métaux lourds, nitrates, HAP, pesticides, dioxines, etc.

12 voies de prélevement avec possibilité d’échantillonner simultanément sur jusqu’a 4 voies.
Utilise les cartouches de spéciation ChemComb

REMARQUE : associé aux cartouches ChemComb, le Partisol Speciation permet d'exposer
simultanément un grand nombre de supports de collection différents : ces supports peuvent
ainsi étre optimisés selon le type d'analyse chimique envisagé ultérieurement pour guanti-
fier chaque polluant.

CARTOUCHES DE SPECIATION MULTIPOLLUANTS
R & P CHEMCOMB

- Cartouches multi-étages permettant I'échantilionnage de divers polluants particulaires ou
gazeux sur des supports spécifiques :

- filter pack pour PM-10, PM-2,5, métaux lourds, sulfates, carbone élementaire, etc.

~fiiter pack / dénudeurs pour nitrates, etc. o

~cartouche PUF pour HAP, pesticides, dioxines, etc.

S

ECHANTILLONNEUR DE COV SUR "CANISTER"

ANDERSEN AVOCS

¢olledts des echantilions d'air dans des cylindres metaliiques spécialement traités, les "canisters”,
pour I'analyse ultérieure des COV

Echantillonnage conditionnel sejon la direction et 1a vitesse du vent

Alimentation sur secteur et sur batterie




Prélevement / Echantillonnage des polluants atmosplériques

SEQUENCEUR DE FILTRES / CARTOUCHES

R &P ACCU

S'instalie sans modification sur un analyseur de poussiéres R & P TEOM 1400

Accepte une grande variété de supports : porte-filtre diametre 47 mm, cartouche PUF pour HAP et
pesticides, filter pack, etc.

Capacité : 8 porte-filtres / cartouches

Possibilité d'échantillonnage conditionnel

PRELEVEURS DE POUSSIERES
R & P MINI PARTISOL

Trés petites dimensions (30 x 30 x 30 cm), léger
Utilisable aussi bien en extérieur qu’en intérieur
Réqulation électronique de débit volumique entre 1 et 5 Umn (jusqu’a 10 mn avec pompe extérieure)
Pompe interne silencieuse, acquisition de données
Autonomie 24 heures
Alimentation extérieure : 220 VAC
Accessoires ; - préséparateurs PM-10 et PM-2,5
- porte-filtres, cartouches de spéciation ChemComb

APPLICATIONS : spécialement étudié pour les campagnes de comparaison entre air inté-

rieur et extérieur.
Peut recevoir des substrats spécifiques pour I'analyse des métaux lourds, carbone, HAP, etc.

ECHANTILLONNEUR DE POLLUANTS ORGANIQUES SEMI-VOLATILS
TISCH "PUF”

Adapté a I'échantillonnage de traces de HAP, pesticides, dioxines, .
Echantillonnage par filtration sur fibre de quartz suivi par piégeage sur mousse de polyuréthane
Débit d‘échantillonnage élevé : 17 m’/h

REMARQUE : le PUF échantillonne rapidement un gros volume d'air et est adapté a la
recherche de faibles traces.

ECHANTILLONNEURS PASSIFS
OGAWA

Existent en version NO, NO,, NO,, SO, et ozone

Version personnelle ou a poste fixe

Excellente corrélation avec les mesures effectuées par analyseurs de gaz dassiques
Durée d'exposition de 8 heures a 30 jours

REMARQUE : les échantillonneurs OGAWA ont été utilisés internationalement dans des
campagnes concernant les oxydes d'azote et I'ozone.
Les coefficients de corrélation échantillonneurs passifs / actifs ont été exceptionnellement

éleves (0,90 < R? < 0,97).
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ECHANTILLONNEUR PERSONNEL MULTIPOLLUANTS
R & P CHEMPASS

Regroupe jusqu'a 4 échantillonneurs actifs en un seul bloc de trés faibles dimensions

Polluants : PM-10, PM-2,5, carbone organique, carbone élémentaire, sulfate et nitrate particulaire, NO,, O,

Pompe personnelle et harnais en option

APPLICATIONS : échantillonneur modulaire s’adaptant a I'analyse de tout ou partie des
polluants cités ci-dessus.

ANALYSEUR DE POUSSIERES PORTATIF
R & P DUSTSCAN SCOOT

Analyseur portatif utilisant le principe de la diffusion de la lumiere

Optiques protégées par air filtré, autozéro

Gamme : de 0 - 500 pg/m’ 4 0 - 100 mg/m’

Résolution : +/- 1 pg/m*

Débit J'aspiration : 2 /mn

Accessoires : sélecteurs d’entrée pour la fraction thoracique et alvéolaire

Acquisition de données interne avec possibilité de visualisation a I'écran et déchargement par RS 232

Autonomie sur batterie ; 6 heures

APPLICATIONS : mesure instantanée ou en continu de la concentration en poussiéres sur le
lieu de travail. Possibilité de mesurer les fractions thoracique et alvéolaire.

Accessoires

ETALONS DE DEBIT D’'AIR
BIOS

Etalon portatif 3 piston sans frottement
Alimentation sur batteries / secteur

Gamme : 1 ml/mn 3 50 imn

Sortie imprimante

APPLICATIONS : étalon de transfert de trés haute précision alimenté par batteries rechar-
geables. Existe en version * massique ". Idéal pour I'étalonnage de deébitmetres et analy-
seurs. Ne contient aucun liquide susceptible de contaminer I'appareil a étalonner.

DEBITMETRE ETALON
STREAMLINE rrincipe : mesure de perte de charge sur orifice calibré

Etudié pour I'utilisation sur site dans les conditions climatiques les plus rigoureuses

Gamme de débit total : de 14 20 /mn

- ECOMESURE
B.P. 13 - F-91640 Janvry
Tel : (+33) 01 64 90 55 55 - Fax : (+33) 01 64 90 55 66
E-mail : contact@ecomesure.com - www.ecomesure.com
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LISTE ALPHABETIQUE DES AUTEURS

AITKENR.J.
ALFARO S.

ALLOUL-MARMOR L.

AMEONR.
ANTOINE H.

APPERT-COLLIN J .C.

ASSAF B.

BALKANSKI Y.
BASSO 6.
BEAUMONT 6.
BEMER D.
BENOIT 6.
BOISSIER M.
BORDENAVE J.
BORRA J.P.
BOULNOIS 6.

CACHIER H.
CALLE s.
CHANTREL 6.
CHAZETTEP.
CONTAL P.

DEBRY E.
DIOTP.
DUPUY R.

FABRIES JF.
FAUVEL S.
FISCHER N.
FLAMANT C.

GAFFET B.
GARIVAIT S.
GAUDICHET A.
GEHINE.

GENSDARMES F.
GORNER P.
GORNER P.
GOUALIN N,
GOUESBET 6.
GREHAN 6.
GRIMBERT D.
GRINSHPUN 5.
GUITARD N.

HANY.

KENNY L.C.
KOCH W.
KOMHOUT H.

LABORDE J.C.
LACAZE I

LAJ P.
LARZILLERE D.
LIDEN 6.

LIU W,

MATILFERT E.
MARK D.
MAZOUE sS.
MEES L.

MEUNIER-GUTTIN-CLUZEL S.

MICHIELSEN N.
MOEHLMANN C.
MONNATTE J.
MOREAU R.
MOULARAT S.
PAUGAN L.
PREVOST C.

QUISEFIT JP.

RANDRIAMIARISOA H.
REN K.F.

RENOUX A.

RIGO M.O.

ROBINE E.

SANAK J.
SCHULZ M.
SELLEGRI K.
SICARD M.
SPORTISSE B.
STEINERE.

TANGUIER J.L.
TESSAURO V.
THOMAS D.
TYMEN 6.

UNGER L.

VECELLIO NONE L.
VOISIN V.

WITSCHGER O.
WROBEL R.
WU S.Z.

ZOULALIAN A,
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LISTE DES PARTICIPANTS DU CONGRES CFA 2001

ALLOUL-MARMOR L.

IPSN/DPEA/SERAC
CEA/SACLAY

91191 Gif-sur-Yvette Cédex
tél . 01.69.08.60.00

ANTOINE H.
CsTB

4. rue du Recteur Poincaré
785782 Paris Cédex 16

ASSAF B.

Université Henri Poincaré NANCY 1
B.P. 239 :
54506 Vandoeuvre-Les-Nancy Cédex

ATTOUI M.

LPATC - Université Paris XII
Av. du Général de Gaulle

94010 Créteil Cédex

tél: 01.45.17.13.56

fax : 01.45.17.13.61

BENESSE M.
Ecole des mines de Nantes

BOISSIER M.
CSTB

Centre Scientifique

et Technique du batiment

4 avenue du Recteur Poincaré
75782 Paris Cédex 16

BOULAUD D.

IPSN/DPEA/SERAC
CEA/SACLAY

91191 Gif-sur-Yvette Cédex
tél : 01.69.08.26.74

fax : 01.60.19.30.61

BOULNOIS M.0
CNRS

BOUSCAREN R.
CITEPA

CHAMBRE
ECOMESURE

3, rue du Grand Cédre
91640 Janvry

tél : 01.64.90.55.55
fax : 01.64.90.55.66

CHOUARD J. C.

IPSN/DPEA/SERAC
CEA/SACLAY
91191 Gif-sur-Yvette Cédex

CREPAT 6.
ISBE

DEBRY E.
Ecole Nationale des Ponts et

chaussée - CEREVE

6-8 Av. Blaise Pascal-Cité Descartes
Champs sur Marne

77455 Marne la Vallée

DECORNE R.
DESS - SAGA

Université Paris XII
Av. du Général de Gaulle
94010 Créteil Cedex

DERBEZ M.

APPA et Revue « Pollution
Atmosphérique »

10, rue Pierre Brossolette

94270 Le Kreialin-Bicetre

tel: 01.42.11.15.01
fax : 01.42.11.15.14

DOUCE A.

EDF - Recherche & Développement
6 quai Watier - B.P. 49
78401 Chatou Cédex

FABRIES J. F.
Institut de Protection et de Siireté

Nucléaire
B.P.6
92265 Fontenay-aux-Roses Cédex
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FAUVEL S.

IPSN/DPEA/SERAC
CEA/SACLAY
91191 Gif-sur-Yvette Cédex

FAZILEABASSE J.

EDF-DRD
6. Quai Watier BP-49
78401 Chatou Cédex

FISCHER N.

RATP

CGF-Comptabilité Fournisseurs
Lac C52

54, quai de la Rapée

75599 Paris Cédex 12

FRISING T.
CNRS

I, rue Grandville
B.P.45]
54001 Nancy Cédex

FRITSCH R.
ISBE

GARBAY C.
DESS - SAGA

Université Paris XII
Av. du Général de Gaulle
94010 Créteil Cédex

GEHIN E.

LPATC - Université Paris XII
Av. Général de Gaulle

94010 Créteil Cédex
tel:01.45.17.13.55
fax:01.45.17.13.61

GENTRY J.

GSF-IHB
NEUHERBERG GERMANY

GORNER P.
Institut de Protection et de Sireté

Nucléaire
B.P.6
92265 Fontenay-aux-Roses Cédex

GOUESBET 6.

LESP INSA de Rouen URA
CNRS 230, CORIA BP 08

76131 Mont St Aignan

tél : 02.35.52.83.92

GREHAN 6.

LESP INSA de Rouen URA
CNRS 230, CORIA BP 08

76131 Mont St Aignan

tél : 02.35.52.83.87

HA T.L.
CSTB

4 Avenue du Recteur Poincaré
75782 Paris Cédex 16

HAN
CNRS

HERLEM Sully
DESS - SAGA

Université Paris XII
Av. du Général de Gaulle
94010 Créteil Cédex

HERVE P.
LEEE de l'université Paris X

1, chemin Dévalliéres
92410 Ville d’Avray
tél : 01.47.09.70.13
fax :01.47.09.16.45

HOU F.
L.E.E.E. de l'université Paris X

1, chemin Dévalliéres
92410 Ville d’ Avray

HUE J.
CEA

17, avenue des martyrs
38054 Grenoble Cédex 09

LABORDE J.C.

IPSN/DPEA/SERAC
CEA/SACLAY

91191 Gif-sur-Yvette Cédex
tél : 01.69.08.60.00

LACAN J.

IPSN/DPEA/SERAC
CEA/SACLAY

91191 Gif-sur-Yvette Cédex
tél: 01.69.08.60.00




LAPUENTE-TREFOIS A.
IPSN/DES

92265 Fontenay-aux-Roses

LEBIHAN O.

INERIS
B.P. N°7
60550 Verneuil-en-Halatte

LECLAIR DE BELLEVUE J.
DESS - SAGA

Université Paris XII
Av. du Général de Gaulle
94010 Créteil Cédex

LE DUR D.

ECOMESURE
3, rue du GRAND Cédre
91640 JANVRY

LETOFFE C.
EDF - Recherche & -

Développement
6, quai Watier
78401 CHATOU

MACE T.

Laboratoire National d'Essais
Direction Finances et Comptabilité

1, rue Gaston Boissier
75724 Paris Cédex 15

MALET J.

IPSN/DPEA/SERAC
CEA/SACLAY
91191 Gif-sur-Yvette Cédex

MATHIEU P.
DESS - SAGA

Université Paris XII
Av. du Général de Gaulle
94010 Créteil Cédex

MATTOUT R.
BERTIN TECHNOLOGIES

Parc d’activité du Pas du Lac
10, av. Ampere — B.P. 284
78053 St Quentin-en-Yvelines Cédex

MAZOUE s.

RATP

CGF-Comptabilité Fournisseurs
Lac C52

54, quai de la Rapée

75599 Paris Cédex 12

MEES M.
CNRS

Université de Rouen
76130 Mont Saint Aignan

MICHIELSEN N.

IPSN/DPEA/SERAC
CEA/SACLAY
91191 Gif-sur-Yvette Cédex

MOCHO V.

IPSN/DPEA/SERAC
CEA/SACLAY

91191 Gif-sur-Yvette Cédex
tél : 01.69.08.60.00

MOREL 6.
EDF - Recherche &

Développement
6, quai Watier
78401 Chatou

MOULARAT S.
CsTB

4 Avenue du Recteur Poincaré
75782 Paris Cédex 16

PERRIN M. L.
Institut de Protection et de Sireté

Nucléaire

B.P.6

92265 Fontenay-aux-Roses Cédex
tél: 01.46.54.86.13

fax : 01.46.54.88.29

PERROT C.

Laboratoire National d'Essais
Direction Finances et Comptabilité

1, rue Gaston Boissier

75724 Paris Cédex 15

PILOT 6.

IPSN/DPEA/SERAC
CEA/SACLAY
91191 Gif-sur-Yvette Cédex
tél : 01.69.08.60.00
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PREVOST C.

IPSN/DPEA/SERAC
CEA/SACLAY
91191 Gif-sur-Yvette Cédex

QUISEFIT J. P.
LISA - UNIVERSITE PARIS 7

RENOUX A.

LPATC- Université Paris XII
Av. du Général de Gaulle

94010 Créteil Cédex

tél: 01.45.17.13.62

fax : 01.45.17.13.61

ROBINE E.
csTB

Centre Scientifique et Technique du
batiment

4 avenue du Recteur Poincaré
75782 Paris Cédex 16

SCHWELL M.

LISA - UNIVERSITE PARIS 7

SIMON E.
DESS - SAGA

Université Paris XII
Av. du Général de Gaulle
94010 Créteil Cédex

SLOIM M.
Préfecture de Police

Laboratoire Central
39 bis rue de Dantzig
75015 Paris
té!:01.55.76.20.00

fax : 01.55.76.27.05

TEVANE-MARIAYE P.
DESS - SAGA

Université Paris XII
Av. du Général de Gaulle
94010 Créteil Cédex

THOMAS D.
CNRS

1, rue Grandville
B.P.451

54001 Nancy Cédex
tél: 03.83.17.51.97
fax : 03.83.32.29.75

TIRET R.
DESS - SAGA

Université Paris XII
Av. du Général de Gaulle
94010 Créteil Cédex

TYMEN 6.

LARAAH/ URF Sciences
6,av. V. Le Gorgeu B.P. 809
29286 Brest Cédex

tél : 02.98.01.62.44
fax:02.98.01.67.23

UNGER L.
LPGP / EDEE UMR 8578 du
CNRS

Ecole Sup.d’électricité
Plateau de Moulon
91192 Gif sur Yvette
tél : 01.69.85.17.76
fax : 01.69.41.03.34

VANDRIESSCHE S.

ASPEC

10, bd Diderot
75012 Paris

tél : 01.44.74.67.00
fax:01.44.74.67.10

VECELLIO NONE L.

INSERM (service de pneumologie)
CHU Bretonneau

37044 Tours Cédex |

tél : 02.47.36.61.95/93

fax : 02.47.36.61.96

VERDIER A.
BERTIN TECHNOLOGIES

Parc d’activité du Pas du Lac
10, av. Ampére — B.P. 284
78053 St Quentin-en-Yvelines Cédex

VERNIER D.
DESS - SAGA
Université Paris XII

Av. du Général de Gaulle
94010 Créteil Cédex

VICARD J. F.
STRATENE

129 rue Servient
69326 Lyon Cédex 03
tél : 04.78.38.44.35
fax : 04.78.38.44 .36



VOISIN V.

IPSN/DPEA/SERAC
CEA/SACLAY
91191 Gif-sur-Yvette Cédex

WITSCHGER O.

IPSN/DPEA/SERAC
CEA/SACLAY

91191 Gif-sur-Yvette Cédex
tél : 01.69.08.50.61

fax : 01.60.19.30.61

ZOULALIAN A.

Université Henri Poincaré NANCY 1
B.P.239
54506 Vandoeuvre-Les-Nancy Cédex
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