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Le Président

Notre 20°™ Congrés Annuel (CFA 2003) se tient donc a la Maison de la Mutualité a Paris,
les 7 et 8 décembre 2004. Pour la premiére fois, notre partenaire habituel, I'INA, nous a fait
faux bond et de surcroit nous a prévenus tellement tard que nous avons été amenés a
avancer la date de notre congrés d'une journée. J'espere, néanmoins, que ce désagrement
ne vous a pas posé trop de problémes, sachant que les agendas de fin d'année sont souvent
trés chargés.

Vous disposez, cette année, comme l'année derniére, des Actes au moment de l'ouverture
du congres. C'est la, a nouveau, un grand progrés qui vous permttra de profiter au
maximum de ces deux journées trés intenses sur le plan scientifique. Ca progrés, nous le
devons en grande partie au dévouement de notre secrétaire général et irésoriere le Dr.
Evelyne Géhin et de son équipe du CERTES de P'Université Paris Xl qui assurent depuis
plusieurs années I'édition de ces Actes, et qui cette année encore ont réalisé des prouesses.

Ce CFA 2004 réunit plus de 100 participants qui vont assister a 26 communications dont
deux conférences pléniéres présentées, d'une part par Eric Gaffet responsable du Groupe
de recherche sur les nanomatériaux du CNRS de Belfort et d’autre part par Enrique Robine
du Laboratoire de Microbiologie des Environnements Intérieurs du Centre Scientifique et
Technique du Batiment. Ces conférences vont sans doute retenir I'attention de I'assistance
en abordant des sujets trés différents mais touchant, toutes deux, a des thémes
passionnants : le réle des nanomatériaux dans la métaliurgie de demain, d'une part, et la
caractérisation des aérosols microbiens dans les environnements intérieurs d'autre part.

Le CFA 2004 est, pour les thémes, dans la tradition des CFA précédents, nous y retrouvons
cing grandes sessions

- physique des aérosols,

- meétrologie des aérosols et instrumentation,
- aérosols et santé,

- filtration des aérosols,

- aérosols et environnements.

Du 6 au 10 septembre 2004 s'est tenue a Budapest, Hongrie, I'European Aerosol
Conference 2004 qui a réuni plus de 700 participants. Au cours de cette conférence, Nicolas
Jidenko, a présenté brillamment ses travaux sur la caractérisation d’aérosols dans les
électroprécipitateurs plan-plan avec et sans décharges, qui lui ont valu le prix Jean Bricard
2004 décerné par notre association. Cette communication est reprise au cours de notre CFA
2004 lors de la session « Physique des Aérosols ». Ce prix sera remis solennellement a




Nicolas Jidenko, a la fin de la premiére journée de notre conférence. Je vous rappelle que
ce prix récompense un(e) jeune chercheur(se) pour une contribution importante et originale
dans le domaine de la Science des aérosols.

Par ailleurs, durant cette conférence de Madrid, Evelyne Géhin et moi-méme avons
représente 'ASFERA aux bureaux directeurs de I'International Aerosol Research Assembly
et de I'European Aerosol Assembly (EAA). A cette derniére réunion, nous avons retenu
aprés un vote serré la proposition faite par I'association allemande ( GaeF ) de tenir 'EAC
2007 a Salzburg en Autriche. Je vous informe a nouveau que la prochaine conférence
européenne ( EAC 2005 ) aura lieu & Gand, en Belgique, du 28 ao(t au 2 septembre 2005 et
que la future conférence internationale ( IAC 2006 ) se tiendra du 10 au 15 septembre 2006
a Saint Paul aux Etats Unis. Je vous incite a participer activement & ces deux conférences
montrant ainsi le dynamisme de notre recherche en Science des Aérosols.

Je vous rappelle que I'ASFERA s’est dotée de son site www . asfera.org qui est opérationnel
depuis plus trois ans. Ainsi, pour les prochains CFA comme pour cette année, une grande
partie des informations et des renseignements pourra y étre trouvée. Olivier WITSCHGER,
membre du bureau directeur de I'ASFERA, est le correspondant pour notre site et je le
remercie chaleureusement.

Je tiens & remercier également notre fidéle partenaire : la revue "Pollution Atmosphérique"
qui publie les résumés des communications dans I'année suivant notre congrés. Je regrette
que, cette année, ce malheureux contretemps qui a entrainé un changement de lieu et de
date ne nous ait pas permis d'accueillir comme & notre habitude des exposants. Cet
inconvenient devrait étre surmonté I'année prochaine, je leur donne donc rendez vous en
2005.

Une fois encore, je remercie le bureau de I'ASFERA, qui a construit ce programme du CFA
2004, avec une mention toute particuliére pour nos nouveaux membres, élus lors de notre
assemblée génerale de l'année derniére, qui ont contribué, comme les anciens, au
fonctionnement et au rayonnement de notre association.

Mes remerciements vont également vers les étudiants du DESS "SAGA" de I'Université Paris
Xl qui vont vous accueillir pendant les deux journées de la conférence.

Enfin, ce 20°™ congrés marque, bien entendu, une date anniversaire pour notre association
et je remercie vivement le Professeur André Renoux, président d’honneur de 'ASFERA,
d’avoir accepté de nous rappeler, a la fin de Ia premiere journée, les faits les plus marquants
de cette déja longue histoire.

Apres le passé, n'oublions pas le futur et je vous donne donc rendez vous en 2005 pour
notre 21°™ congres.

Denis BOULAUD
Président de I'ASFERA
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Diffusion d’une impulsion ultra-bréve par un milieu fortement
diffusif

C. Calba, T. Girasole, C. Rozé et L. Mées

UMR 6614 - CORIA, CNRS, Université et INSA de Rouen
Site universitaire du Madrillet, BP 12, avenue de I'Université
76801 Saint -Etienne du Rouvray Cedex

Résumeé

Cette étude vise a développer des techniques métrologiques basces sur I’utilisation d’impulsions ultra-
bréves (femtoseconde) afin de sonder des milieux optiquement denses ou la diffusion multiple est majoritaire.
L'utilisation d‘un éclairage pulsé et d’une détection résolue en temps permet d’observer séparément les
différents phénoménes de diffusion et donc d’isoler les photons balistiques qui contiennent I’information des
photons multidiffusés qui la brouillent. Les théories de Lorenz-Mie ont été étendues a la description de
l'interaction d'une particule avec une impulsion de durée arbitraire. Les fonctions de phase dépendantes du temps
ainsi obtenues sont alors introduites dans un code de diffusion multiple basé sur la méthode de Monte Carlo.
Celui-ci a pour originalité de prendre en compte les délais temporels dus & I’interaction entre le pulse incident et
les particules, en plus des défais dus aux distances inter-particulaires. Les résultats de simulation montrent une
répartition d’intensités temporelles sur la face de sortie d’un milieu semi-infini dense, caractérisé par 3 tailles de
particules (10, 50 et 100 pm) et 11 épaisseurs optiques de 1 a 11. La dépendance des résultats a ces paramétres
permet d’avancer quelques pistes vers Iinversion de la granulométrie et de la concentration en particules de
milieux denses.

1 Introduction

Les techniques optiques sont largement utilisées pour caractériser les milieux diphasiques, les
sprays ou les particules solides en &coulement. Mais dés lors que le milieu est dense, ou plus
exactement fortement diffusif, les techniques classiques, telles que celles basees sur l'extinction (loi
de Beer-Lambert [1]) ou la diffusion simple (Anémométrie Phase Doppler, techniques
interférométriques, imagerie, ...) échouent, car la diffusion multiple devient dominante et « brouilie » le
signal mesuré et I'information qu'il contient. Le diagnostic devient alors impossible ou fausse.

Il existe aujourd’hui des sources laser commerciales capables de produire des impulsions
extrémement breves (de l'ordre de la femtoseconde). On se propose d'utiliser de telles impulsions afin
d'obtenir une réelle avancée dans le domaine de la caractérisation des milieux denses par diffusion de
la lumiere. En effet, I'utilisation d’un éclairage pulsé et d'une detection résolue en temps permet
d’'observer séparément les phénomeénes de diffusion (diffraction, réflexion, réfractions). Une
caractérisation résolue en temps a l'échelle de l'impulsion permet également d'isoler les photons
balistiques des photons multi-diffusés, pour obtenir des informations inversibles sur le milieu traverse.

Le CORIA posséde une solide expérience sur l'interaction entre les ondes électromagnétiques
et la matiere dispersée : particule unique (diffusion simple, theéories de Lorenz-Mie, théories de
Lorenz-Mie généralisées (2] ) ou un nuage de particules (diffusion multiple, méthodes de Monte-Carlo
[3.4]). Ces études, théoriques et expérimentales, étaient jusqu'alors basées sur I'hypothése d'un
éclairage continu. Les théories de Lorenz-Mie ont alors été étendues a la description de l'interaction
d'une particule avec un pulse d'une durée arbitraire [5,6], qui nous donne accés aux champs incidents,
internes, proches et lointains par calcul rigoureux. Quelques résultats de diffusion simple sont ainsi
rappelés dans la section 2.

Les quantités calculées a T'aide de cet outil (coefficient d’extinction, albédo, fonctions de
phase dépendant du temps) ont été ensuite utilisées comme parametres d'entrée dans un code de
diffusion multiple de Monte-Carlo mis en place au CORIA [7], dans le cadre d’une collaboration avec
le département DOTA/ QDO de 'ONERA (Office National d'Etude et de Recherche en Aéronautique)
de Toulouse. La section 3 décrit sommairement la méthode.

La section 4 décrit une configuration expérimentale type avec une étude pour 3 tailles de
particules (10, 50 et 100 um de diameétre) et 11 épaisseurs optiques de 1 & 11 permettant d'aboutir a
une proposition de méthode d'inversion pour remonter aux tailles et aux concentrations de milieux
denses. La section 5 conclut cet article.



2 La diffusion simple d'une impulsion
2.1 Théorie de Mie pour la diffusion d’une impulsion et fonction de phase temporelle.

Dans sa version originale, la théorie de Lorenz-Mie (LMT) [8,9] fournit une solution rigoureuse
au probléme de diffusion d’une onde plane monochromatique par une sphere parfaite, satisfaisant aux
équations de Maxwell. Les champs incident interne et diffuse par la particule sont décomposes en
sommes d'onde sphériques élémentaires. Le champ diffusé loin de la particule s'écrit ainsi

Ed( 9,(0):5:0;7.Mo,c,n'*‘bn.ﬁo‘e,n (1 )

n=|
ol an et bn sont les coefficients de diffusion et Mo...» et N, sont des harmoniques

sphériques vectorielles, fonction des angles de diffusion 6 et ¢. Les coefficients de diffusion sont

rd
déduits de I'écriture des conditions aux limites de la particule et dépendent du rapport a= = entre le

périmetre de la sphére et la longueur d'onde incidente, appelé parametre de taille, et l'indice de
refraction de la particule.

La LMT a ensuite été étendue a d’autres formes de particule, ainsi qu'a la prise en compte d'un
éclairage non uniforme par des faisceaux laser focalises (théories de Lorenz-Mie généralisées [2]).

Plus récemment, cette théorie & été étendue au cas d'une impulsion lumineuse de duree
arbitraire. Cette impulsion est décrite comme une onde électromagnétique de fréquence v (fréquence
porteuse) modulée par une enveloppe temporelle finie se déplagant a la méme vitesse que 'onde.
Une transformée de Fourier de l'impulsion permet sa décomposition en ondes monochromatiques
élémentaires constituant le spectre large caractéristique des impulsions courtes. Pour chaque
fréquence v du spectre, on considere l'interaction de la particule avec I'onde élémentaire (continue de
fréquence v) par la théorie de Mie. On obtient la réponse temporelle a l'impulsion (la fonction de
phase temporelle) en appliquant une transformation de Fourier inverse a la réponse spectrale ainsi
obtenue. Considérons par exemple la réponse de la particule & un angle de diffusion 6 pour une onde
non polarisée. La figure 1 représente ces évolutions iemporelle (fonctions de phase dépendantes du
temps) pour deux diamétres de particules, dont l'indice de réfraction est 1.33. Les particules sont non
absorbantes, I'angle de diffusion @ est 30° et la durée de I'impulsion est 50 fs (a4 mi-hauteur).
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Figure 1 : intensités diffusées pour un angle de 30° par une particule de a) 1,2 um et b) 100 um
soumise & un pulise de 50 fs.

Sur la figure 1.a) pour une petite particule, on observe un pic unique alors que sur la figure 1.b)
la réponse de la particule prend la forme d'une série de pics separes dans le temps, chacun
correspondant & un mode de diffusion. En 50 fs, la lumiere parcourt 10 ym dans la particule, ce qui
conduit a une séparation des modes de diffusion (réflexion, réfraction, réflexions internes, ...) dés lors
que la taille de la particules est supérieure a cette distance. Cette séparation est nette dans le cas de
la particule de 100 um, figure 1.b). Pour la particule de petite taille (fig. 1.a)), les modes de diffusion
restent quasi-simuitanés et la séparation ne s'opére pas.



2.2 Les séries de Debye ,

La théorie de Lorenz-Mie (TLM), contrairement a l'optique géométrique, fournit une réponse
électromagnétique globale et ne permet pas de distinguer les différents modes de diffusion (diffraction,
réflexion, réfraction et réflexions internes). Les séries de Debye qui consistent en une ré-écriture des
séries de Mie permettent de faire cette distinction en décomposant chaque terme de la relation (1) en
une somme de contributions réfléchie, réfractée, une fois réflechie interne, etc..., contributions qui
sont généralement indexées par un entier p prenant les valeurs 0 pour la réflexion, 1 pour la
réfraction, etc...) [10]. Cette réécriture permet par exemple d'isoler la contribution d'un mode p de
diffusion des autres. La figure 2 représente quelques unes de ces contributions en comparaison avec
le calcul complet de LMT pour la plus grosse particule de 100 pm.

10" Theorie de Mie
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Figure 2 - Comparaison entre la théorie de Lorenz-Mie et calcul par les séries de Debye pour
une particule de 100 um a 6=30°.

Pour chaque terme p des séries de Debye, la réponse prend la forme d'un pic unique a
quelques exceptions prés. Ces pics se superposent a ceux du signal en TLM et permettent leur
identification (p=0: réflexion+diffraction , p=1 une réfraction, p=2 une réflexion interne, etc...). En
général, si on considére les pics jusqu'a lordre p=20, la quasi-totalité de l'intensité de la LMT est
reconstituee.

3 La diffusion multiple en temporel
3.1 Choix de la méthode de Monte-Carlo

La méthode de Monte-Carlo [11,12] est une des méthodes permettant la résolution de I'équation
de transfert radiatif. Le programme de Monte-Carlo développé au laboratoire [7] qui procéde a partir
de calculs rigoureux sur la diffusion simple revét une originalité : il prend en compte la dimension des
particules et le passage de limpulsion a lintérieur de celles-ci en prenant donc en compte les
fonctions de phase temporelles, contrairement & ce qui se fait habituellement ou seuls les temps de
parcours de centre a centre de diffuseurs sont pris en compte.

La lumiére émise est décomposée en petits pinceaux lumineux appelés « photons » dont
chaque trajectoire est construite a partir de densités de probabilité et de tirages aléatoires. Une
densité de probabilité est liée a chaque evénement pouvant advenir dans la vie du photon et chacune
des interactions photon/diffuseur obéit aux lois de diffusion simple.

Le principe est le suivant: on considere un milieu d'épaisseur physique L. Le photon est une
série de pics ( ,a) caractérisés par un temps reduit et une amplitude qui se réduit a un pic unique au
départ de la source. Le parcours des photons est suivi dans le milieu. A la premiére interaction, le pic
est transformé en une série de n pics conformément au calcul des séries de Debye. Puis, chaque pic
génere une nouvelle série de pics a linteraction suivante. Pour limiter le nombre de pics transportes,
des seuils d'amplitude et de temps sont appliques.

Cette méthode est simple et s'adapte a toute sortes de géomeétries mais le temps de calcul est
long (nombre de photons & envoyer trés éleve pour obtenir une bonne statistique).

3.2 Utilité des séries de Debye pour la diffusion multiple

On a vu que les séries de Debye permettent s'isoler les modes de diffusion. L'idée est donc de
considérer la réponse de la particule comme une série de pics (21 seront retenus), chaque pic
correspondant a un mode de diffusion. La figure de diffusion est pre-calculée pour chaque angle de
diffusion (de 0 a 180° par pas de 1°) et pour chaque classe d'une distribution granulométrique donnée.
L'avantage réside dans le fait que ces ordres sont parfaitement discrétisés sans chevauchement,
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permettant notamment des calculs d'interpolation de taille et d'angle non pré-calculés, sans ambiguité.
La temps de calcul se voit ainsi nettement diminué, en particulier dans le cas ou la distribution en taille
des particules du milieu diffusant est poly-dispersee. Notons que I'utilisation des séries de Debye
demande 21 calculs au lieu d'un seul calcul de LMT. Cependant, I'unicité du pic de diffusion pour
chaque mode calculé séparément permet d’exploiter les propriétés de repliement des transformées de
Fourier discrétes et de réduire le temps de calcul, de telle sorte que le gain sur le temps de calcul
global reste avantageux. Notons également que les séries de Debye seront appliqguées pour des
tailles de particules supérieures a quelques longueurs d’'onde, car en deca elles perdent leur sens
physique et produisent des résultats discutables. Dans la suite nous considérerons des particules de
diamétre supérieur a 10 ym.

4 La simulation numérique
4.1 Configuration expérimentale simulée

On étudie la répartition des intensités temporelles collectées sur la face de sortie d'un milieu
semi-infini, en fonction de la distance x & I'axe du faisceau incident et de 'angle de diffusion 6 comme
le montre la figure 3.

Figure 3 : Schéma de la configuration simulée. Le temps sera considéré par
rapport & une référence t=0 correspondant a la sortie des photons balistiques
(non diffusés). L'angle 6=0° correspond & la direction de ces photons, soit la
direction de I'onde incidente.

Les paramétres de la simulation sont

gouttelettes d'eau : indice réel 1,33 (pas d'absorption)

onde plane pulsée de 50 fs et de longueur d'onde porteuse Ao = 600 nm

70 millions de photons envoyés pour chaque calcul

épaisseur physique du milieu L = 10 cm

3 distributions gaussiennes de diamétre de particules centré sur 10, 50 et 100 um et de
largeur a mi-hauteur 6 um.

11 épaisseurs optiques de 1 a 11. L'épaisseur optique est définie comme le Logarithme
népérien du rapport entre flux diffusé et flux incident avec une hypothése de diffusion simple
(loi de Beer-Lambert).

Les photons sont collectés a la sortie du milieu afin de représenter l'intensité transmise en
fonction de :

¢ la position x, variant de 0 8 8 mm

¢ langle de diffusion 6, variant de 0 a 90 °

e le temps t variant de —100 & 1000 fs par pas de 5 fs (une unité de t réduit vaut 5 fs sur les
figures suivantes) '



4. 2 Résultats et exploitations

Pour chaque cas de figure étudié, les diagrammes en position et en angle ont été construits de
la maniére suivante :

a) les intensités en fonction du temps réduit t et de la position x, intégrées sur tous les angles

de diffusion.
Pour une forte épaisseur optique, de 8, et les trois diametres, les diagrammes en position sont

représentés figure 4.
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Figure 4 : Diagrammes de flux transmit en fonction de la position et du temps, pour 3 diamétres (10,
50 et 100 um de gauche a droite) et une méme épaisseur optique de 8.

La premiére constatation est que les flux collectés dans le cas du plus grand diameétre sont plus
importants. En effet, plus fa particule est grosse, plus la diffusion se fait vers I'avant (par diffraction
essentiellement), donc plus les flux sont importants aux temps faibles et aux faibles angles considéres
ici. On peut également observer sur ces diagrammes des zones de flux élevés étirées vers les
grandes distances : une seule dans le cas 10 ym, deux pour 50 um et trois pour 100 ym. Les zones
pour les deux derniers cas de figures sont séparees temporellement d'un temps t; proportionnel a la
taille de la particule. L’écart t; = 111 fs entre les pics du cas 100 um correspond au retard temporel
engendré par un parcours de 100 ym dans un milieu d'indice 1,33 par rapport au méme parcours
dans un milieu d'indice 1 : délai entre diffraction et réfraction dans le cas d'une diffusion simple.

Ces diagrammes en position contiennent donc une information claire sur la taille des particules
diffusantes malgré I'épaisseur optique trés importante du milieu, illustrant le potentiel de notre
approche en terme de granulometrie. Notons toutefois que les diagrammes représenteés sont
indépendants de la durée de I'impulsion considérée. Il convient d’opérer une convolution des résultats
tels qu'ils sont représentés par une enveloppe gaussienne definissant cette durée d'impulsion, ce qui
diminue fortement la visibilité des structures observées dans les 2 premiers cas. Autrement dit, les
écarts temporels constatés doivent donc étre compares a cette durée pour étre pertinents.

b) les intensités en fonction du temps réduit et de 'angle de diffusion, intégrées suivant toutes
les positions.

angle ( *)

~ épaisseur optique de 3 épaisseur optique de 10
Figure 5 : Diagrammes de flux transmit en fonction du temps et de I'angle de diffusion, pour
un diamétre de 100 um et deux épaisseurs optiques (3 et 10).



Pour un méme diamétre, 100 um, les diagrammes angulaires ont été établis suivant deux
épaisseurs optiques différentes (figure 5). On retrouve deux zones espacées temporellement du
méme temps t; que pour les figures précédentes. En ce qui concerne la répartition des flux sur les
diagrammes, ils sont davantage confinés a des temps et des angles faibles dans le cas de I'épaisseur
optique la plus faible : le nombre de collisions étant fortement réduit, la diffusion se produit davantage
vers I'avant. L'étalement de la tache obtenue variant avec I'épaisseur optique du milieu presente un
potentiel pour la mesure de la concentration du milieu.

5 Conclusion

Ce programme de Monte-Carlo avec l'originalité décrite comme prenant en compte l'interaction
entre le pulse incident et les particules a permis une étude approfondie dans un cas particulier, en
situation de milieu optiquement dense. L'ensemble des simulations, dont une partie est reproduite
dans cet article, a permis d'élaborer un début de stratégie d'inversion a partir des intensités collectées
pour remonter aux caractéristiques de taille et de concentration en particules. L'effort doit étre
poursuivi pour étendre le domaine d'étude et définir plus clairement les limites des approches
proposées. Par exemple, des limites s'imposent pour les particules de faibles diamétres quant a la
mesure de leur taille. Dans le cas des particules de 10 et 50 um, les zones ne sont pas clairement
distinctes pour une impulsion incidente et une résolution temporelle associée de 100 fs. Le
programme offre de nombreuses possibilites d'études, pour des configurations variées en terme de
géométrie et de détection. Une contrepartie expérimentale a ces travaux est aujourd’hui planifiee, qui
devra permettre de valider les résultats de calcul et les approches métrologiques proposees.
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TITLE
Contribution of the polarisation to the study of slightly dense or optically thick diffusing mediums.
ABSTRACT

The granulometry determination of a medium is often obtained by non-polarized data inversion. This
method imposes consiraining assumptions based on the diffusers morphology and a simple diffusion
of the light. However, b, considering polarized data, the macroscopic parameters of the medium and
the diffusers sphericity veriation are obtained. Two reference direct codes were developed at the
ONERA (METROPOL 1D aiid MC3D in Monte Carlo) wherein the simple diffusion assumption is
useless. A sensitivity study aliows us to find parameters from METROPOL which will be included into
an optimization module (PARADOX). Concurrently, a two way measurement bench (MELOPEE) is
built in order to validate these concepts. One way is reserved for crossed polarization to determine the
polarized BRDF or BTDF. Thanks to the other way the Mueller matrix is determined using incident
Stokes vector modulation.

RESUME

La détermination de la granulomeétrie d'un milieu est souvent obtenue a partir de linversion de
données non polarisées. Cette méthode impose des hypothéses contraignantes basées sur 1a
morphologie des diffuseurs et sur une diffusion simple de la lumiére. Pourtant, en considérant des
données polarisées. on accéde aux parameétres macroscopiques du milieu et & I'écart 3 la sphéricité
des diffuseurs. Deux codes directs de référence ont été développés (METROPOL 1D et MC3D en
Monte Carlo). s permettent de s'affranchir de I'hypothese de diffusion simple. Une étude de
sensibilité nous permet de paramétrer le code METROPOL qui sera ensuite incorporé dans un module
d'optimisation (PARADOXE). Parallélement. un banc de mesure polyvalent (MELOPEE) permet de
valider les concepts mis en jeu selon deux axes. Une premiére voie est réservée a la polarisation
croisée pour déterminer les BRDF ou BTDF polarisees. La seconde voie est utilisée pour remonter a
la matrice de Mueller du milieu par modulation du vecteur de Stokes incident.




1. Intoduction

Une technique efficace de granulométrie in-situ repose sur la mesure de la diffusion simpie non
polarisée de la lumiére par des .particules. Leur distribution en taille est alors obtenue en effectuant
finversion des données de diffusion avec I'hypothése de sphéres homogénes équivalentes d'indice
optique connu. Paradoxalement, les milieux diffusants d’intérét sont principalement constitués par des
particuies non sphériques, non homogeénes et dont l'indice est parfois imprécis. La détermination par
cette approche de la granulométrie de ce type de particules est donc soumise a une erreur importante.
D’autre part, dans ie cas de milieux plus denses o la diffusion multipie existe, une difficulté survient et
seuls certains des parameétres radiatifs intégrés tels que I'albédo et la fonction de phase, sont alors
accessibles sous certaines hypotheses restrictives. Peu d’études portent sur l'utilisation de données
polarisées pour la détermination des granulométries et des paramétres radiatifs de milieux diffusants.
Pourtant, la polarisation apparait porteuse d'information, en diffusion simple sur I'écart a la sphéricité
et en diffusion multiple sur la densité optique du milieu. C'est dans ce cadre de travail qu’a débuté
notre étude qui vise a déterminer les apports de la polarisation pour la caractérisation des milieux
diffusants.

Linversion des données mesurées de diffusion simple non polarisée pour la granulométrie s'appuie
sur de nombreuses techniques usuelies, plus ou moins performantes et stables au bruit de mesure.
L'ONERA a développé une méthode originale et stable au bruit de mesure s'appuyant sur un filtrage
numerique (Hespel et al.,, 2000 et 2001). Par contre, & ce jour, I'utilisation de données de diffusion
simple polarisée plus difficilement inversibles demeure innovante. De méme, si l'identification des
parametres de milieux denses en s'appuyant sur des méthodes d'optimisation est un domaine
investigué, la généralisation de cette approche a I'ensemble complet des paramétres macroscopiques
tels que I'albédo. la matrice de Mueller et I'épaisseur optique est un challenge.

Dans les deux cas, des codes de référence prenant en compte le cas des diffusions polarisées simple
ou multiple ont été développés pour comprendre les phénoménes physiques mis en jeu, réaliser une
étude de sensibilité et analyser les données d'intérét a inverser ou a optimiser. La modélisation de Ia
diffusion multiple polarisée peut étre obtenue en résolvant I'ETRP (Equation de Transfert Radiatif
Polarisée). Un code Monte-Carlo polarisé de référence (MC3D) est actuellement en cours de
développement avec le CORIA. Adapté & la diffusion multiple, il prend en compte des géométries
diverses liées au milieu ou a la géométrie d'observation. Ce code est peu adaptable a des méthodes
inverses puisque fes temps de calcul sont importants. Ce modéle sert donc a générer des données
numeériques de référence ou a générer des modeéles instrumentaux. Il est en particulier utilisé pour
déterminer les limites d'application de I'hypothése de diffusion simple polarisée. Pour finir, il sert 4
valider un nouvel outit en géométrie 1D (code METROPOL) que nous venons de developper pour
I'étude de milieux a diffusion multiple (Figure 1a). Aprés avoir déterminé les données d'intérét a
optimiser et choisi la démarche d'optimisation qui en résulte. il sera ensuite intégré dans un module
d’optimisation (code PARADOXE) pour remonter aux parameétres radiatifs recherchés.
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Figure 1 - a) Milieu multicouche 1D avec prise en compte d'interfaces b) Principe d'interaction.
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2. Résolution de PETRP
2.1 Théorie

L'état de polarisation est défini a partir des composantes du vecteur de Stokes (1852). Le vecteur
colonne I est constitué par les quatre paramétres de Stokes /, Q, U et V (Van de Hulst, 1980). La
diffusion de la lumiére par un milieu quelconque est décrite par sa matrice de Mueller F moyennée sur
la granulométrie. La matrice de diffusion P qui caractérise le milieu, relie le vecteur de Stokes incident
I, et le vecteur diffusé I, en tenant compte de I'orientation des diffuseurs. On utilise les matrices de
passage M; et M, pour écrire P (Equation (1)). Le milieu est ausi défini par ses coefficients
d'absorption a, de diffusion g et d'extinction ». On en déduit I'albédo de diffusion simple w = S/ .

I, =PI, avec P=M,  .F-M, &)

La luminance polarisée I(x.s) en un point de I'espace de coordonnées x et orienté dans la direction s
veérifie 'ETRP ou dm(s') est 'angle solide normalisé, mesuré sur une sphere unité Q.

s-VI(x.s) = —y(.\)~l(.\.s)+[5(x)‘.dm(’s')P(x.s.s')-l(x.s') @)

Pour un milieu unidimensionnel, la luminance ne dépend que de I'épaisseur de la couche traversée z
et des angles polaires 0 et ¢ : I(x,s) = I(z.6,p). En tenant compte de I'épaisseur optique t(z), on
simplifie 'expression de 'ETRP.

G
—I=l-o|ldo-P-I
wat=tel ®
La luminance incidente l,. se décompose en deux contributions que sont la luminance [/ et la
luminance diffuse D (O'Brien, 2001). LETRP est donc fonction de la luminance diffuse D et d'un terme
source noté S.

hW—D=D-wf[dw-P-D-0S . S=[dm P @)
T 5 -

2.2 Résolution

L’orientation des u, discrétisés par une quadrature. est faite de telle sorte qu'ils soient positifs dans le
sens de propagation de ['éclairement (vers le bas) et négatifs dans le cas contraire (Figure 7). On
obtient un systéme de deux équations pour ces deux intervalles de valeurs. Le milieu est constitué par
L couches unidirectionnelles et successives. Chacune d’entre elles est caractérisée indépendamment
des autres par son épaisseur optique. Les composantes montantes et descendantes des termes
sources sont traitées séparément. De plus, des conditions limite favorisent la résolution de 'ETRP
(Siewert, 2000). Enfin, le calcul du vecteur de Stokes est séparé en ¢ problemes indépendants basés
sur une décomposition en série de Fourier pour tenir compte de la symétrie azimutale. L'éguation
intégro-différentielle est valable quelque soit I'ordre m = 0.1,... L. La matrice de diffusion s'exprime en
fonction des coefficients de Legendre. LETRP est donc donnée par I'équation (5) en notant

m .

ol(t.w) =S, pet p: les coefficients et polynémes de Legendre.

'LL-;D’,H(T. W) =D"(t.w) —E-ZB! pMu) [du'-P,’“(u')~D‘_“(1 W+ et (5)
T 2 ’ ’ '

Lom

L’'ETRP e=! résolue & partir dr 'a méthode d'adding-doubling qui modélise les interactions linéaires de
la lumiére avec le milieu selon le principe d’interaction (Figure 1b). L'équation (5) permet de générer
les matrices initiales de transmission T, de réflexion R et le vecteur source initial S. Les propriétés de
tout le milieu traversé sont calculées a partir des propriétés locales d'une couche infinitésimale. Les




luminances montantes et descendantes s’expriment simpiement en fonction des matrices globales R,
T et S dans I'espace de Fourier.

3. Premiers résultats et validation

La prise en compte de la polarisation dans la résoiution de I'équation du transfert radiatif est
essentielle pour remonter aux parameétres radiatifs & optimiser : albédo, matrice de Mueller et
épaisseur optique. Le code direct METROPOL (Modélisation de FEquation de Transfert Radiatif en
Optique POLarisée) permet d'étudier des milieux de géométrie 1D dans le cas de la diffusion muitiple.

Le code METROPOL est validé dans un premier temps

3 partir des tables élaborées par Coulson ef al. (1960).

- Linterface du bas est substituée par une surface
d lambertienne et le milieu diffusant est caractérisé par
r une diffusion de Rayleigh. L’éclairement incident est
¢ RSN : remplacé par une source naturelle, solaire donc non
B . polarisée. La procédure d'adding-doubling a ainsi été
[ - ) validée (Figure 2). La validation du code avec des
L ) : interfaces (changement d'indice dans les couches) sera
C e el ’ faite a partir du code Monte Carlo MC3D. Les premiéres
’ IR simulations concement 'étude de sensibilité, 'objectif
. .- étant de paramétriser le code. Le milieu est homogéne
o, T - et d'indice constant. La matrice de Mueller et les

- e st fonctions de phase qui la composent sont définies par
les polynémes de Legendre issus de la granulométrie

: _ Validati (code de Mie). Nous avons représenté sur les Figure 3
Ziu;efw l/aohrzlgtfz Zeon';Einggg% et Figure 4 I'évolution du vecteur de Stokes diffusé en
' ! fonction de la granulométrie et de I'épaisseur optique.
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Figure 3 — a) ! et b) Q/I du vecteur de Stokes diffusé en fonction de la taille des diffuseurs sphériques.
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Figure 4 — a) | et b) Q/I du vecteur de Stokes diffusé en fonction de I'épaisseur optique t du milieu.



Le premier élément du vecteur de Stokes / est peu
sensible & la variation de la granulométrie pour un <t
donné (Figure 3a) contrairement au second paramétre
Q/l (Figure 3b). En revanche, on constate un
Py comportement inverse lorsque Pépaisseur optique
- augmente. Le niveau global de / est comrélé avec w.
Aprés normalisation, / sembie peut sensibie a la
variation de I'épaisseur optique, surtout pour la partie
transmise (Figure 5). Pour un t devenant important
(supérieur a l'unité), Q/I est inversement proportionnel a
t et tend vers zéro (Figure 4b). Pour de faibles
épaisseurs optiques, on retrouve bien en /la fonction de
phase initiale. La dépolarisation est accentuée lorsque ©
Figure 5 — Normalisation de | pour augmente puisque la diffusion multiple devient
différentes épaisseurs optiques. prépondérante dans le milieu.

FEm.

4. Stratégie future d’inversion

A terme, METROPOL doit étre intégré dans le module d'optimisation PARADOXE (PAramétres
RADiatifs par Optimisation de données eXpérimentales d’Echantillons). Les fonctions de phase F;(6)
et les grandeurs 7 et o seront tronquées pour limiter I'influence des fonctions présentant un pic vers
ravant trop prononcé. La paramétrisation tient compte de cet artifice mathématique. La matrice de
Mueller M* est donc entrée sous forme de paramétres (polyndmes de Legendre, fonction d’'Henyey
Greenstein, polyndmes de degré n...). Pour retrouver les parametres d’intérét, on les optimise suivant
le schéma de principe suivant :

[ Comparaison Optimisation sur

les parameétres

Jeu de parametres »| Reconstitution de fa »| Calcul des vecteurs _____f tant qu’ils sont
™, ot M* matrice de Muefler diffusés (METROPOL) madifiés

T

Figure 6 — Principe de fonctionnement de PARADOXE.
5. Banc de mesure MELOPEE

L'ensemble des outils numériques (direct ou inverse) et les concepts associés sont validés a laide
d'un banc expérimental MELOPEE (Moyen ExpérimentaL en Optique Polarisée d'Etude
d’Echantillons). La mesure de la diffusion de la lumiére polarisée est effectuée in-situ sur ce nouveau
banc polyvalent et automatisé. Le passage 3 la polarisation est développe selon deux axes. Une
premiére voie utilise la polarisation croisée pour évaluer des réflectances (BRDF) et des
transmitances (BTDF) polarisées. Une deuxiéme voie permet de moduler ia polarisation (rotation du
vecteur polarisation) et de déterminer la matrice de Mueller caractérisant le milieu et le vecteur de
Stokes diffusé (Figure 7).

" 1. Polarisation croisée
Laser 532 nm M2 Hacheur optique Milicu diffusam \ Lertilie Détecteur
_D 0 : %
8] : ¥
Polaniseur n°1 ; Optiques
" 2 Polaristion modulée _‘ Rotation du
détecteur autour de Traitement informatique des
"échantitlon dormées
Modulaterr acousto-optique Déplacement du bras et des
optiques devant le détecteur

Figure 7 — Banc de mesure MELOPEE.
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la potarisation S. Deux mesures sont nécessaires pour
déterminer la dépolarisation de la lumiére lors la
traversée du milieu : un polariseur dichroique situé
devant le détecteur subit une rotation de 90° autour de
son axe. On mesure donc le flux issu de la diffusion
par les particules en polarisation P et S. Le rapport de
ces deux signaux nous donne une information sur le
taux de dépolarisation du milieu (Figure 8) en plus de

Angles de diffusion (degré) nous foumnir les BRDF/BTDF polarisées de

I'échantillon. La deuxiéme voie module la polarisation

Figure 8 — Etude en fonction de du faisceau incident a la fréquence f (Kuilk, 1991). Les

I'épaisseur optique (e.o.) de particules optiques placées devant le détecteur sont une lame
de latex (0,5 um). quart d'onde et un analyseur.

Suivant la valeur de leur rotation et/ou leur présence, on obtient les différentes composantes de la
matrice de diffusion P;. Cette voie est actuellement en phase de validation et devrait étre fonctionnelle
dans les mois a venir. Elle validera alors le concept de la mesure du vecteur diffusé et de la matrice
de Mueller d’'un milieu en optique polarisée.

6. Conclusion

Le code METROPOL. 1D, utilisé pour déterminer les paramétres radiatifs d'intérét, sera intégré dans le
module d'optimisation PARADOXE. Le code Monte Carlo MC3D traitant des géomeétries diverses
permet de valider METROPOL lorsque lindice du milieu est discontinu. MC3D permet aussi de
générer des modeles instrumentaux pour le banc de mesure MELOPEE. L'inconvénient de MC3D
réside dans les temps de calcui qui sont trop importants pour une utilisation en inverse du code. La
paramétrisation de METROPOL est une étape nécessaire avant son passage dans le module
PARADOXE. Le développement du banc MELOPEE sera poursuivi puis celui-ci sera valide et
étalonné. L'étude de milieux de référence et de matériaux a densité optique variable sera par la suite
réalisée et devra permettre la validation des concepts proposés.
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TITLE

Kinematics of charged nanoparticles in AC end DC field in plane-plane electro-precipitators with or
without discharge

ABSTRACT

Plane to plane configurations with or without dielectric barriers on the metallic electrodes are used to
investigate AC electric precipitation. Charged submicronic particles of controlled electrical mobility are
injected between the planes separated by 1 mm. The flow regime is laminar. The collection efficiency
is calculated from concentration measurement for different voltages. Below air ionisation threshold
(without discharge), experimental and theoretical collection efficiencies are consistent. Above air
ionisation threshold with dielectric barriers, discharge current and collection efficiency increase with
frequency and voltage related to the number of microdischarges per second and per surface unit. This
study intends to check the influence of surface polarisation by microdischarges development on the
collection of charged particles. Comparison between theory of collection in homogeneous AC field
without microdischarge on the one hand, and measured coliection efficiency with microdischarges on
the other hand, proves that surface polarisation by microdischarges does not improve the collection
efficiency, but enables either an increase of charge by ions repulision from the surface, whatever the
frequency is or an improved mixing at 60 kHz.

RESUME

Des électroprécipitateurs plan-plan avec ou sans barriéres dielectriques sur les électrodes métalliques
sont utilisés pour étudier la précipitation électrique AC. Des particules submicroniques de mobilite
électrique contrélée sont injectées entre les plaques espacées de 1 mm. L'écoulement est laminaire.
L'efficacité de collection est calculée a partir des mesures de concentration pour différentes tensions.
En dessous du seuil d'ionisation de l'air (sans décharge). les efficacités de collection experimentaies
et théoriques sont similaires. Au-dessus du seuil d'ionisation de l'air avec barrieres diélectriques, le
courant de décharge et I'efficacité de collection augmentent avec le nombre de microdischarges par
unité de temps et de surface (controlé par la fréquence et la tension). Cette étude a pour but d’établir
linfluence de la polarisation des surfaces induite par le développement de microdischarges sur la
collection de particules chargées. La comparaison entre les efficacités de collection obtenues par un
modéle en champ homogéne AC sans microdischarge d'une part et les efficacités de collection
mesurées en présence de microdischarges d'autre part, montre que la polarisation induite par les
microdischarges n'améliore pas I'efficacité de collection, mais permet soit une augmentation de la
charge des particules par répulsion d'ions de la surface quelle que soit la frequence, soit une
amélioration du méiange a 60 kilohertz.
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1. Introduction

Les décharges a barriéres diélectriques (DBD) en géométrie plan-plan sont couramment utilisées pour
le traitement de gaz ou de surface. Dans l'air a pression atmosphérique, les décharges produisent un
plasma froid sous la forme de filaments fins (d~100um) et rapides (~20 ns) appelés microdécharges
[1-3]. Les DBD produisent des ions et des especes chimiques reactives et sont un outil de choix pour
produire ou conditionner les aérosols : dépét de couches minces [4] ou de nanotubes [5] ou filtration
[6]. Dans ces applications. la charge et le transport des aérosols sont coupiés [7]. Les particules sont
chargées par collection d’ions gazeux. Les deux mécanismes de charge par champ et par diffusion
sont impliqués. Une fois chargées, les particules peuvent alors étre collectées dans le réacteur via le
champ électrigue.

Cette étude porte sur la collection de particules chargées dans des électroprécipitateurs (ESP) plan-
plan métalliques ou a barrieres diélectriques polarisés en AC et DC dans lair a pression
atmosphérique. L'espace inter-électrodes est fixé a 1 mm. Avec des électrodes métalliques,
I'ionisation du gaz conduit a I'arc qui ne rentre pas dans le cadre de cette étude. Dans le cas des ESP
a barrieres diélectriques (BD), il est possible d'ioniser le gaz en produisant des décharges
filamentaires dans 'espace inter-diélectrique sans passer & l'arc. Les ions ainsi produits ont des
mobilités de i'ordre de 10* m’V's’' et ne sont pas entierement collectés sur les surfaces
diélectriques dans ‘la gamme de fréquences utilisées (1 et 60 kHz). Le but est de caractériser
I'influence sur la collection des particules selon (i) I'intensité et de la fréquence de polarisation avec et
sans BD et (ii) le développement de décharges filamentaires avec BD (notamment l'influence des ions
en volume et des charges déposées sur les surfaces produits par les filaments).

En injectant des particules de mobilité contrélée en régime laminaire, I'efficacité de collection est
mesurée en fonction de la tension. Avec des électrodes meétalliques, |a polarisation est soit continue
(DC) soit alternative (AC). Avec barriére diélectrique, la polarisation est uni::zament AC.

Un modéle permet d'évaluer les efficacités de collection sans décharge. Le moedéle utilisé tient compte
des forces électriques et d’entrainement et du profil de vitesse parabolique du aaz dans le réacteur.
Pour des particules submicroniques a température ambiante la thermophorése et la gravité sont
négligées. Le régime étant laminaire, les efficacités de collection sont supposées proportionnelles & la
tension. Aprés la validation du modéle de collection en champ DC et AC, la comparaison entre les
efficacités de collection théorique en champ homogéne AC sans microdischarge d'une part et les
efficacités de collection mesurées en présence de microdischarges d‘autre part, d'étabiir I'influence de
la polarisation des surfaces induite par le développement de microdischarges sur ta collection de
particules chargées.

2. Dispositif expérimental

Les deux électroprécipitateurs (ESP) avec et sans barriére diélectrique sont représentés sur la Figure
1. Pour I'ESP métallique. les électrodes en laiton mesurent 1.3 cm et sont espacées de d=1 mm.
Pour I'ESP & barriére diélectrique. des électrodes similaires sont recouvertes de plaques d’alumine
espacées de d=1 mm. La polarisation des ESP est reéalisée grédce a des alimentations DC ou AC
sinusoidale de 1 kMHz ou 60 kHz.

Flux _

D air

Flectrodes metalliques™ © Ihelectrque

Figure 1: Schémas des précipitateurs a) électrodes métalliques b) avec barriéres diélectriques

Un nébuliseur (0,05 g NaCl/L) associé a un sécheur par diffusion permet de générer un aerosol
unimodal de sel centré sur 40 nm. Un sélectionneur de mobilité (SMPS) permet de sélectionner une
seule mobilité (5.4 10 . 2510 .94 10 ou 5.4 10°m-.V"'.s": mobilités de particules monochargées
de 20 nm: 30 nm. 50 nm et 70 nm). La vitesse du gaz dans le réacteur est fixée a 1,33 m_.s'1 (temps
de résidence 22 ms). Peu de particules sont multi chargées. Une mobilité de 2.4x107 m’V's’
correspond & 95 % de particules de 30 nm monochargés et 5 % de particules de 43.3 nm doublement
chargées.
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La concentration de particules est mesurée par un-compteur a noyau de condensation. L'efficacité de
collection est définie par 100*(C4-C,)/Coo avec C; et Cy les concentrations en sortie respectivement
avec et sans tension appliquée. Les pertes par diffusion ne sont donc pas prises en compte dans le
calcul de l'efficacité.

En champ AC homogeéne, une particule chargée oscille dans I'espace inter-électrodes. En fonction de
sa position d'injection et de l'amplitude de son mouvement, la particule peut étre collectée sur la
surface supérieure ou inférieure, ou sortir du réacteur. Les particules déposées sont collectées
pendant la premiére alternance de champ. Si I'amplitude du mouvement des particules est inférieure a
d/2, seules les particules les plus proches des surfaces sont collectées. La résolution de la relation
fondamentale de la dynamique (RFD) donne 'amplitude (z;) de I'oscillation des particules selon leur
taille, leur charge et le champ électrique appliqué. Le temps de relaxation hydrodynamique de la
particule (120 ns & 70 nm) étant trés inférieur a l'inverse de la pulsation (1/0=1/2.T1.F ~3 ps a 60 kHz)
'amplitude de I'oscillation peut s'exprimer en fonction de la mobilité y,. L'efficacité de filtration est
obtenue en intégrant le flux de particules entre —d/2 et —d/2+z, et entre di2-z, et d/2:

.
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3. Résultats
3.1. Validation du profil de vitesse en DC:

La Figure 2 représente lefficacité de collection selon la tension appliquée dans le précigitateur
métallique en DC pour des particules de sel monochargées de diamétre 30nm (po=2,5.10'7 m’Vv's’
Figure 2a) et 70 nm (4,=2,5.107 m”.v"'.s"* Figure 2b). La relation théorique décrivant I'évolution de
Iefficacité de filtration n’est pas donnée mais elie est représentée par les courbes en traits pleins.
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Figure 2: Efficacité de collection selon la tension appliquée dans un ESP DC metailique a)
bp=2,5.107 m2V".s" b) pp=2,5.10" m’.v'.s”

Les valeurs caiculées et mesurées sont en bon accord. La prise en compte du profil de vitesse dans le
réacteur est nécessaire (cf. Figure 2 b).

3.2. Confirmation du modéle de collection en champ AC homogéne sans décharge
La Figure 3 représente l'efficacité de collection selon la tension appliquée dans le précipitateur

métallique pour des particules de sel monochargées de diametre 20nm (a) et 30nm (b). Les courbes
en traits pleins correspondent a I'efficacité de filtration théorique.
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Figure 3: Efficacité de collection selon la tension AC dans un ESP métallique a) d,=20 nm b)
d,=30 nm

Les points expérimentaux sont trés proches de la courbe theorique, le modeéle AC est donc valide.

La différence d'évolution des efficacités DC et AC s'explique car, le flux de particules est plus
important au centre du réacteur. Or la collection des particules au centre nécessite une tension plus
importante en AC. d'ou I'évolution en v3 de refficacité de collection en fonction de la tension. Les
efficacités de filtration a 60 kHz étant trop faibles elles ne sont pas présentées.

3.3. Comparaison des résultats avec décharges et du modele sans décharge

Le but est de caractériser I'efficacité de collection des particules initialement chargées (dont la
charge évolue peu, cf. ci-dessus) selon (i) la tension et la fréquence (i) le developpement des
décharges filamentaires et leur dépdt de charge. L'espace inter-électrodes est fixé 4 1 mm et le débit
de gaz a 0,8 L.min"'. La collection est caractérisée a deux fréquences 1 et 60 kHz. A 60 kHz,
Pélévation de température est contrbiée par refroidissement externe (T.<50°C) afin de limiter la
thermophorése.

La Figure 4 représente les efficacités de collection en fonction du champ de Laplace (champ
électriqgue homogeéne du a la tension appliquée, c'est a dire sans prendre en compte linfluence des
dépots de charges dus aux microdécharges) a 1 kHz pour des particules de 20 nm (a) et 30 nm (b) et
a 60 kHz 20 nm (c) et 50 nm (d).

En deca de la tension d'ionisation (& gauche des traits pointillés verticaux), le modéle s'applique
également au DBD plan-plan fonctionnant sans décharge. Cela confirme qu'en l'absence de
microdécharges, les diélectriques sont polarisés uniquement par la tension appliquée (sans dép6t de
charge des microdécharges). En I'absence de décharge, la collection des particules chargées diminue
donc avec I'augmentation de la fréquence de polarisation relative a la diminution du temps de dérive
des particules jusqu’aux surfaces.

Au-dela de ia tension d'ionisation (a droite des traits pointillés verticaux). on distingue.

e A 1 kHz pour des particules monochargées de 20 nm. les efficacités theoriques en champ
homogéne et mesurées sont similaires a 10% prés. || semble donc que les dépdts de charges et les
brusques variations de champ dans 'axe des microdécharges n’affectent pas I'efficacité de collection.
Ainsi pour une mobilité donnée I'efficacité de collection dépend uniquement du champ de Laplace. Ce
résultat est primordial. car appliqué a la filtration (injection de particules neutres) il peut permettre de
calculer la mobilité théorique moyenne des particules. pour une efficacité de filtration mesurée
permettant ainsi I'évaluation des conditions de charges des particules en termes de n.t moyen selon
les condition de décharge (nombre de décharge par unité de temps et de surface et charge par
microdecharge).

Pour des particules de 30 ou 50 nm. lefficacité de filtration augmente en présence de
microdécharges. Aux vues de la similitude des résuitats et du modele pour des particules de 20 nm
monochargées. on peut conclure qu'elles restent monochargées. Ainsi. pour expliquer 'augmentation
d’efficacité de collection pour les particule de 30 et 50 nm. seule I'augmentation de la mobilite des
particules peut étre considérée et conduit aux estimations de charge moyenne suivantes: 1.8 e a
30nm et 2 e 4 50 nm. Certaines particules acquiérent donc des charges supplémentaires.
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Figure 4 : Efficacité de collection selon la tension de Laplace a 1 kHz a) d,=20 nm b) d;=30 nm
et a 60 kHz c) d,=20 nm d) d,=50 nm

o A 60 kHz, les efficacités de collection sont 10> fois plus importantes que les efficacités
calculées en champ homogéne.

Quatre processus peuvent étre impliqués dans I'amélioration de I'efficacité de collection:

- A haute fréquence, la densité d'ions dans le gaz et le nombre de charge par particule qui en
résulte sont plus importants. Toutefois, dans cette gamme de taille augmentation du nombre de
charge est limitée et ne permet pas d’expliquer les augmentations d'efficacités mesurées a 60 kHz.

- Les microdécharges peuvent induire un vent électrique et des turbulences dus au déplacement
des ions [8-9]. Ces turbulences modifient le profil d'écoulement du gaz et peuvent homogénéiser la
répartition des particules. Ainsi, des particules initialement en dehors des volumes de collection
peuvent étre transportées dans le volume de collection propre a leur mobilité améliorant ainsi
I’efficacité de collection.

- Les charges déposées sur les surfaces par les filaments peuvent freiner et accelérer les
particules chargées et faciliter leur collection. Les fortes hétérogénéités de champ électrique et leurs
brusques variations peuvent ralentir les particules et/ou ramener les particutes dans fes volumes de
collection.

- Enfin. les forces thermophorétiques peuvent étre impliquées. En effet, aprés extinction de la
décharge, la concentration de particules augmente jusqu'a sa valeur initiale. A 1 kHz, 1a concentration
remonte en moins d’une minute, mais a 60 kHz il faut plusieurs minutes. Cela permet d'affirmer que la
température (seule variable modifiée apres I'extinction) est critique pour I'efficacité de filtration a 60
KHz. Les forces thermophorétiques, soit dans le réacteur, soit dans les tubes de sortie, peuvent
expliquer une part de I'augmentation d'efficacité observée. Toutefois, les gradients de température
dans les tubes sont trop faibles (< 10 K.mm™") pour induire des pertes supérieures & 20%.

Méme si les températures moyennes de gaz en sortie sont inférieures a 50°C et que fa surface est
plus chaude que le gaz, il existe des gradients thermiques importants sur les diélectriques: la
tempérawire aux pieds de, imicrodécharges est trés supérieure a la température moyenne. |l peut
exister des pertes par thermophorése dans le réacteur mais I'évaluation de ces pertes est délicate en
raison des variations du profil de température entre la surface a température moyenne et le gaz qui
s’échauffe pendant sont transit dans le reacteur.
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4_Conclusions

En deca du champ seuil d’ionisation de l'air, nécessaire au développement des microdécharges et
quelle que soit la polarisation DC ou AC, les efficacités théoriques et mesurées augmentent (i) avec
la mobilité des particules, quel que soit le champ électrique (i) avec l'intensité du champ électrique et
(iii) avec la réduction de fréquence relative a i'augmentation du temps de dérive des particules. Les
efficacités de collection théoriques et mesurées sont identiques, ce qui confirme que la collection est
uniguement le résultat d’'une compétition entre les forces électriques et les forces d’entrainement.

Au dela du champ seuil d'ionisation (c'est-a-dire en presence de microdécharges), le courant de
décharge et les efficacités de collection augmentent avec le nombre de microdécharges par unité de
temps et de surface contrélées par la tension et la fréquence.

Les résultats semblent indiquer qu'il est possible de décrire les efficacités de collection & 1 kHz en
négligeant les modifications locales de champ électrique induites par [a polarisation de surface aux
pieds des microdécharges filamentaires (c'est-a-dire en supposant une évolution purement
sinusoidale du champ électrique). En effet, pour des particules monochargées de 20 nm a des
fréquences inférieures a 1 kHz, les efficacités de collection théoriques et mesurées sont similaires, les
microdécharges ne semblent pas avoir d'incidence majeure sur la charge et la collection.

Cependant avec des particules plus grosses et méme a 1 kHz, les microdécharges améliorent
I'efficacité de collection. Il s'agit vraisemblablement d'un effet de charge. Les particules déja chargées
peuvent acquérir des charges supplémentaires par collection d’ions gazeux créés par les
microdécharges et non collectés en raison de la présence des dépéts de charge sur les surfaces.
L’augmentation de la mobilité électrique se traduit par une probabilité de collection plus grande.

Linfluence des microdécharges sur la collection des particules (quelle que soit leur taiite) est
encore plus marquée & haute fréquence. Quatre processus peuvent expliquer I'amélioration des
efficacités de collection a haute fréquence. Le nombre de charge par particule peut augmenter de
facon plus notable qu'a faible fréquence car le nombre d'ions disponibles par particule augmente.
Toutefois, la charge ne permet pas, a elle seule, de rendre compte des efficacités de collection
mesurées. Les turbulences induites par le développement des microdécharges peuvent entrainer un
effet de mélange des particules favorable & la collection des particules les pius éloignées des
surfaces. Les forces électrostatiques induites par les dépdts de charge des particules peuvent
modifier la trajectoire des particules favorisant leur collection. Enfin, les forces thermophorétiques liés
aux gradients de température induits par les microdécharges peuvent également étre favorables a ia
collection des particules.

Ces observations confirment la compétition entre la collection et I'extraction des particules dans les
applications associant décharges filamentaires et aérosol. Ces résultats peuvent donc étre appliqués -
au dépdt de couches minces par collection de nanoparticules produites par interaction plasma-gaz en
volume ou au contrdle des particules produites par interaction plasma-surface.
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Title
Study of airborne particles generated by free falling powder.
Abstract

This study comes within the general framework of the studies and research on the safety of
the facilities. Nuclear industry, in particular the iaboratories and factories of the fuel cycle, handles
great quantities of radioactive materials in divided form (powders). The safety analyses of non-reactor
nuclear facilities need data on resuspension in order to estimate the potential sources of airborne
contamination. There are very few reliable data in the literature on resuspension factor for particles
released in case of a scenario with an accidental free fall spill of powder.

The aim of this study is to determine the different mechanisms invotved in the airbormne particle
generation under conditions of falling powder. in order to determine the main parameters that affect
significantly these mechanisms, first experiment: sre developed on the effect of the falling mass, the
kind of powder and the impaction surface (water ¢ solid surface).

Résumé

Cefte étude sinscrit dans le cadre général des études et recherches sur la sireté des
installations. L'industrie nucléaire, notamment les laboraicires et usines du cycle du combustible,
manipule de grandes quantités de matieres radioactives sous forme divisée (poudres). Les analyses
de sdreté des installations nucléaires nécessitent des données sur la mise en suspension afin
d'estimer limpact des sources potentielles de contamination. Il y a trés peu de données dans la
littérature sur le facteur de mise en suspension pour le dégagement de particules dans le cas d'un
scénario de chute accidentelle de poudre.

Le but de cette étude est de déterminer les différents mécanismes impligués dans la
génération de particules dans des conditions de chute de poudre. Afin de déterminer les principaux
paramétres qui affectent de maniere significative ces mécanismes, les premiéres expériences sont
développées sur l'effet de la masse, de la nature de la poudre et de la surface d'impact (recipient
d'eau ou surface plane).

. introduction

L'évaluation de la mise en suspension se fait par I'utilisation de coefficients de mise en
suspension déterminés expérimentalement. La mise en suspension intéresse les liquides et les
solides. Dans le cas des solides, la mise en suspension peut se produire par exemple par écoulement
d’air sur un tas de poudre ou par chute de matiere. Ce dernier scénario de mise en suspension a éte
peu étudié jusqu'a nos jours. Les études existantes ne permettent pas systématiquement de fournir
des données directement utilisables pour les situations industrielles, notamment du fait des échelles
de grandeur. Par ailleurs, dans le cas de la chute de poudre, les mécanismes conduisant & la mise en
suspension sont divers : frottement de I'air, compression de I'écoulement, fluidisation, impact au sol,
... Le phénomeéne a étudier est donc complexe. A heure actuelle la mise en suspension est évaluée
en utilisant des coefficients issus d'études expérimentales specifiques, qui ne sont pas toujours
représentatives des situations industrielles actuelles (Sutter et al., 1982 ; Heitbrink et al., 1992).
Certaines études ont conduit a des corrélations empiriques (Plinke et al., 1991 ; Ballinger et al., 1988 ;
Cowherd et al.. 1989) mais celles-ci ne sont valables que pour les produits testés et les conditions
dans lesquelles ont été réalisées les expériences. Plus récemment. des travaux ont éte réalisés par
I'IRSN et serviront d'expériences de référence (Gensdarmes et al.. 2003).



Les poudres sont des matériaux dits divisés car elles sont composées d'une multitude de
particules solides. Cette particularité confére aux poudres certaines propriétés qui sont dues a 1a fois
aux particules (niveau microscopique) mais aussi a la poudre elle-méme (niveau macroscopique)
(Fayed et Otten. 1997). De plus, les poudres ont des propriétés issues des trois états de la matiére ;
en effet une poudre résiste dans une certaine mesure a I'écrasement comme les solides, elie peut
s'écouler comme les liquides et elle peut étre compressée comme les gaz.

Une poudre peut étre mise en suspension sous la forme d'un nuage de particules, cela
devient donc un aérosol qui est principalement caractérisé par sa distribution granulometrique
(Renoux et Boulaud, 1998), c'est-a-dire un diamétre médian (dso) et un écart-type géomeétrique (ag)
caractérisant I'étendue de la distribution granulométrique.

La mise en suspension d’une poudre résulte de la compétition entre des forces d’attraction et
des forces de séparation agissant sur une particule ou un ensemble de particules (Seville et al., 2000 ;
Israelachvili, 1991). Il y a divers types de forces d’attraction entre des matériaux solides. Parmi celles-
ci, on retrouve des forces impliquées dans les phénoménes de cohésion des poudres telles que ia
force de Van der Waals, les forces de cohésion, les forces électrostatiques, les forces de capillarité et
la force de gravitée. Les forces de séparation intervenant dans la mise en suspension peuvent étre
d'origine aérodynamique telles que les forces de trainée et de portance qui sont dues a I'action d'un
écoulement d'air sur les particules. On trouve aussi parmi les forces de séparation les forces
électrostatiques et les forces résultant de 'impact (choc, transfert de quantité de mouvement).

Le phénoméne de mise en suspension induit une notion de transfert quand les particules sont
transportées et maintenues dans l'air par de petits tourbillons provenant de I'écoulement, sur des
distances plus ou moins longues. Dans la littérature, la quantité de matiére mise en suspension est
exprimée en termes de coefficients de mise en suspension. Dans notre cas, pour la chute de poudre,
le principal coefficient utilisé pour quantifier la mise en suspension est la fraction mise en suspension
Kues, définie par le rapport entre la quantité de matiére mise en suspension (Am) et la quantité initiale
chutant (myp) ; elle s'exprime par :

Kurs= Am

nmao

Il y a peu d'études dans la littérature traitant de la mise en suspension par chute de poudre.
Celles-ci sont délicates & comparer car, comme le montre le tableau 1, ies conditions expérimentales
ainsi que les coefficients utilisés sont multiples et trés différents d'une étude a l'autre.

Tableau 1 : Synthése des différentes études.

Auteurs ¢ Type de poudres Parametres étudiés | Coefficient mesuré
Sutter et al., . TiO- et UO- . Teneur en eau. débit de matiére et hauteur de K
1982 appauvri chute (1 et 3 m). masse (25 a 1000 g) MES
f * Teneur en eau. distribution granutométrique,
C:ITNq%'gget Lﬁgﬁgg{:: masse volumique tassée e? angle de repos i Am
' de la poudre. hauteur fixe (0,25 m)
Plinke et al.. Ciment. farine. Teneur en eau. hauteur de chute (0,25 a 1.5 m), K
1991 . sable et calcaire débit de matiére (0,1 a 10 kg/s) MES
Heitbrink et 2 poudres d'Al-O; Hauteur de chute (0.3 & 1.5 m), diametre defa .  Concentration de
al., 1992 -~ - fuite et surface d'impaction, masse (12 8 200 g) | particules en nombre |
Gensdarmes . Billes de verre " Masse de poudre (10 4 250 g), hauteur de chute K
et al., 2003 , ev _ (1.4 et 3 m) et type de préléevement MES B

Il. Démarche expérimentale

La démarche que nous avons adoptée pour la réalisation de la premiere série d’expériences a
été de tester certains des parametres recensés dans la littérature pour pouvoir apprécier les effets de
ceux-ci sur la mise en suspension dans nos conditions expérimentales. Pour cela, nous avons tout
d'abord réalisé les différentes expériences en faisant varier la masse initiale de poudre, la nature de la
poudre et la surface d'impaction sur deux niveaux. Ceci nous a permis d'élaborer un premier plan
d'expériences.



Il. Dispositif expérimental et méthodes.de mesure. . ..

Les différentes expériences menées visent a déterminer les fractions mises en suspension.
Pour cela, on cherche a collecter 'ensemble des particules mises en suspension lors de la chute de
poudre. Ces expériences sont réalisées dans lenceinte expérimentale représentée figure 1 et font
intervenir différentes techniques de mesure que nous allons détailler.

L'installation utilisée pour réaliser les expériences de mise en suspension est une enceinte
rectangulaire close de hauteur égale a 1,42 m dont la base a une aire de 0,65 m* (0,83x0,78 m?), le
volume utile étant égal & 0,92 m°. - ;

Cette enceinte est équipée sur sa face supérieure d'un systeme
permettant le versement de la poudre, composé d'un entonnoir dont
I'ouverture de 15 mm de diametre est obturée a sa base par une languette
amovible. Dans cefte étude, les écoulements durent quelques secondes
avec des débits massiques compris entre 12 et 17 g/s.

De plus, deux surfaces d'impact (surface solide et récipient d'eau)
sont utilisées afin de pouvoir séparer les particules mises en suspension
par |'arrachement depuis la colonne de poudre pendant 'écoulement de
celles entrainées au moment de I'impact au sol. En effet, I'utilisation d'un
récipient d'eau permet d'éliminer en grande partie l'effet de l'impact sur la
mise en suspension des particuies.

Les poudres utilisées (alumine SPM 71 et billes de verre) pour les
premiéres expériences ont été choisies d'apres leurs caractéristiques
géomeétriques (méthode Coulter - Multisizer 1f) et leurs distributions
granulomeétriques relativement proches (figure 2).

Billes de verre: particules sphériques dont les caracteristiques
granulométriques sont : de,so €n volume = 29,8 pm; gg = 1,50 et Pmateriau =
2,5 glem®.

Alumine : particules irréguliéres dont les caractéristiques granulometriques
SONt : deuso €N vOluMe = 31,6 pm ; Oy = 1,43 et Praterau = 3,9 glom’.

Figure 1: Photo de I'enceinte expérimentale.
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Figure 2 : Granulométries des poudres utilisées.

La collecte de la totalité des particules mises en suspension s'effectue a l'aide d'un preleveur
a grand débit sur lequel est placé un filtre de diametre 142 mm et ceci dans un intervalle de temps
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aussi court que possible. Le prélévement est déclenché 30 s aprés 'ouverture de 'entonnoir. L'axe du
préleveur est placé horizontalement & une hauteur de 20 cm par rapport au bas de l'enceinte. Les
paramétres de prélévement pour les filtres utilisés sont: un débit de prélévement de 230 I/min (soit
13,8 mh). un taux de renouvellement de 'enceinte de 15,02 h™' et un temps de prélévement fixé a 23
min (le temps nécessaire pour prélever 99% de la masse d'aérosols initialement presents est égal a
18,4 min).

Par la suite, la masse mise en suspension ainsi récupérée est déterminée par pesées
différentielles du filtre de prélévement. Les distributions granulométriques sont ensuite déterminées
par la méthode Coulter permettant de mesurer le diametre équivalent en volume (d.,) des particules
d’un échantillon.

En parallgle du prélévement, nous utilisons un compteur optique de particules Grimm qui
mesure en quasi-temps réel la concentration numérique de I'aérosol sur différentes classes
granulométriques (de 0,3 a 20 pym) avec un temps d'intégration de 6 s. Cette mesure nous permet de
suivre I'évolution de I'aérosol dans I'enceinte.

IV. Résultats expérimentaux et discussion

Les résultats que nous présentons sur les figures 3 et 4 sont ceux obtenus lors des premiéres
expériences durant lesquelles trois paramétres ont été étudiés. Nous avons pu ainsi voir l'effet de la
masse, de la surface d'impaction et de la nature de la poudre sur la mise en suspension par la
détermination des fractions mises en suspension pour chacune des expériences. Pour chaque série,
les expériences ont été réalisées trois fois dans les mémes conditions.

La figure 3 présente les fractions mises en suspension (Kues) en fonction des masses de
poudre que nous avons comparées & celles obtenues par Gensdarmes et al. lors d'expériences
effectuées dans la méme enceinte en 2003 avec des billes de verre de méme granulometrie chutant
sur une surface plane.

1,00E-02 1
1= Billes de verre-surface plane O Billes de verre-récipient d'eay X alumine-surface plane o Gensdarmes et al. 2003 = Limites de détection
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. - °
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c . * * . . 2,09E-03
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Figure 3 : Comparaison des fractions mises en suspension pour les 2 poudres.

La figure 3 présente les résultats des expériences réalisées pour deux masses de poudre de
billes de verre (100 et 200 grammes) et deux surfaces d'impact (surface solide et récipient d'eau). La
valeur moyenne pour chacune des séries est aussi représentée ainsi que la variation associee, egale
& un écart-type. Les fractions mises en suspension (Kyes) obtenues dans le cas des chutes de 100 et
200 grammes d'alumine sur une surface solide sont aussi représentées sur cette méme figure.
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Pour la chute de poudre de billes de verre sur une surface plane, on constate que la masse
semble avoir un effet légérement positif sur le Kygs ; on constate que pour une augmentation de la
masse d'un facteur 2, on obtient pour le Kygs des facteurs compris entre 1,4 et 1,8. En revanche, on
observe pour la poudre d'alumine une tendance inverse de la masse sur le Kyes. Dans ce cas, le
coefficient diminue d’un facteur 1,3 lorsqu'on fait chuter une masse de poudre plus importante.

La surface d'impact semble avoir un effet non négligeable. Comme on peut le voir sur ia figure
3, le fait de placer un récipient d’eau reduit le Kues d'un facteur 2,6 pour une masse de 100 g et d'un
facteur 3,3 pour une masse de 200 g. La présence d'un récipient d’'eau au niveau de limpact nous
permet de pouvoir discriminer la mise en suspension due & la dispersion de particules durant la chute
de celle due a I'mpact, en éliminant en grande partie I'effet de ce dernier. Ce systéme est en cours de
validation. D’aprés les valeurs obtenues, la dispersion au cours de la chute représente entre 31%
(pour une masse de 200 g) et 39% (pour une masse de 100 g) de la masse mise en suspension.

Nous pouvons aussi constater que les fractions mises en suspension pour la poudre
d'alumine sont inférieures d’'un ordre de grandeur & celles obtenues, dans les mémes conditions
(masse et surface d'impaction identiques), pour la poudre de billes de verre. Ces differences
observées pour la poudre d'alumine peuvent étre dues a la forme irréguliére des particules, mais
également a un effet de la densité des particules qui influence leur sédimentation dans I'enceinte. En
effet, les particules d’alumine et les billes de verre n'ont pas le méme comportement aérodynamigue
car, bien qu'ayant des diametres équivalents en volume quasiment identiques (respectivement 31 6 et
29,8 pm)é leurs diameétres aérodynamiques ne sont pas égaux du fait & la fois de leurs densités (3,9 et
2,5 glcm”) et de la forme des particules. Dans la littérature (Mark et al., 1985 ; Witschger et al., 2002),
on trouve pour I'alumine des facteurs de forme dynamiques compris entre 1 et 1,5 et pour les billes de
verre le facteur de forme dynamique est pris égal a 1. Cela conduit a des valeurs de diametres
aérodynamiques de 47,1 ym pour les billes de verre et entre 51,0 et 62,4 uym pour l'alumine.

La figure 3 montre que les Kyes que nous obtenons sont légérement inférieurs a ceux obtenus
par Gensdarmes et al., ceci peut étre da aux conditions de prélévement utilisées (temps d'attente
avant le prélévement et débit). En effet, dans leur &tude Gensdarmes et al. effectuaient leurs
prélevements 15 s apres le début de la chute et a un débit de 350 ¥/min. Ces différences peuvent avoir
un effet non négligeable sur la masse collectée du fait notamment de la sédimentation des particules
et du taux de renouvellement d’air de I'enceinte.

La figure 4 rassemble les mesures de distributions granulométriques effectuées pour les
différentes expériences. Les mesures de granulométries obtenues pour I'aérosol collecté sur le filtre
de prélévement dans les différentes conditions expérimentales sont comparées & la distribution de la
poudre initiale.
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Figure 4 : Comparaison des granulométries de la poudre et de I'aérosol collecté pour les 2 poudres.

Pour les mesures de granulométries présentées sur la figure 4, on observe que les particules
mises en suspension ont des granulométries bien différentes de celles des poudres dont elles sont
issues. Les caractéristiques sont rassemblées dans le tableau 2.
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Tableau 2 : Caractéristiques granulométriques des différentes poudres et aérosols collectés.

Billes de verre Alumine SPM 71
Caractéristiques | Poudre initiale | Surface plane | Récipient d'eau Poudre initiale | Surface plane
De, médian en 29,8 13,3 13,9 316 11,7
volume (um)
Ecarttype 1,50 1,41 1,70 1,43 173
géometrigue

V. Conclusion

La revue bibliographique menée dans le cadre de cette étude a permis d'avoir une vision
d'ensemble sur les études traitant de la mise en suspension. Il est important de noter le peu d’études
réalisées sur le sujet, ainsi que la diversité des installations et des conditions expérimentales dans
lesquelles ces études ont été réalisées. Ceci rend difficile la comparaison des résultats obtenus par
les différents auteurs.

Les résultats expérimentaux obtenus jusqu'a maintenant mettent en évidence l'influence des
premiers paramétres étudiés. Néanmoins, les tendances observées doivent étre confirmées par des
expériences complémentaires. Par ailleurs, différents paramétres restent encore a étudier (le diameétre
de la fuite, le type de versement, le facteur de forme, la masse volumique, ...) afin de pouvoir estimer
leur influence sur la mise en suspension. Pour cela, nous envisageons d'utiliser d'autres poudres et
de faire varier les paramétres de prélévement.
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TITLE

Experimental study of physical properties of combustion aerosol

ABSTRACT

Fire protection assessment is of major interest in industrial environments. As a result, smoke production
is the object of growing attention and further investigation on soot particles properties is necessary. In this
context, the present study deals with the experimental characterization of soot produced during a fire in a
ventilated enclosure like a nuclear installation. In this assumption, the particles generated can have a double
impact, the first one is on the filtration and the second one is on the fire propagation.

The aim of this study is to link the soot properties to the fire conditions and especially the influence of
fuel and ventilation flow rate. As a consequence the size distribution, morphology, concentration and optical
properties have been studied for three different fuels. We present here the ventilation flow rate and the type
of fuel influences on the size distribution, concentration and morphology of the aerosol generated.

RESUME

L'étude de la sareté d'une installation face a des situations d’'incendie représente un sujet majeur de
préoccupation pour les industriels. Les fumées générées lors de ces incendies sont de plus en plus étudiées
et un approfondissement des connaissances sur les particules de suie est nécessaire. Dans ce contexte, la
présente étude vise a caractériser expérimentalement les particules de suie produites lors d'un incendie
dans un local ventilé, local représentatif d’'une installation nucléaire. Dans cette hypothése, les particules
générées peuvent présenter un double impact : le premier sur les organes de filtration présents dans les

lignes de ventilation et le second sur la propagation de l'incendie.
L'objectif de cette étude est de lier les propriétés des suies aux conditions de lincendie et tout

particulierement au type de combustible et aux conditions de ventilation. Pour cela la granulométrie, la
morphologie, la concentration et les propriétés optiques ont été étudiées pour trois combustibles différents.
Nous présentons ici l'influence du debit de ventilation et du type de combustible sur la granulométrie, la

concentration et la morphologie des particules genérees.

1. Contexte et objectifs de I'étude

Dans le cadre d’hypothétiques incendies dans les installations nucléaires, les particules de suie
générées représentent a la fois le principal vecteur de propagation de Iincendie et e principal contaminant.
Les dispositifs actuels permettant d'épurer ces particules sont des filtres dits a Trés Haute Efficacité (THE).
L'IRSN a conduit un programme d'étude sur le comportement de ces filtres en conditions réelles d'incendie.
Les résultats ont souligné des différences de performances de filtration qui ont été attribuées a la nature des
aérosols émis. En effet les caractéristiques des particules de suie générées dépendent directement du
combustible et des conditions du feu. Jusqu'a present, PIRSN a développé un outil expérimental pour étudier




le comportement des filtres et cette installation permet une caractérisation de I'aérosol produit ainsi que de
son évolution dans les gaines de ventilation.

Les objectifs visés sont d'étudier 'évolution des aérosols hors flammes, puis d’établir une corrélation
entre les conditions environnementales de la combustion et les particules produites. Il s'agit tout
particulierement d'établir des classes de combustibles et de pouvoir prédire les propriétes physiques des
aérosols issus de leur combustion. Pour cela, ces propriétés physiques : granulometrie, concentration,
morphologie et propriétés optiques (coefficients d'extinction, diffusion, indice de réfraction) seront établies
pour différents scénarii d'incendie. Afin de mener a bien cette étude nous utiliserons tout d’abord des
"combustibles-référence” issus de la bibliographie qui permettront de valider notre installation. A la suite de
cette validation nous pourrons alors considérer des combustibles plus "réalistes" tels le PMMA (PolyMethyl
MethAcrylate) ou encore des melanges de solvants. Sans prétendre apporter les réponses aux questions
posées par le phénomene d'emission, le présent travail vise & fournir des connaissances supplémentaires
sur des grands groupes de combustibles et a relier scénarii dincendies et caractéristiques des suies.

2. Morphologie des particules de suie

Si les particules de suie rencontrées dans les procédés industriels ont été largement étudiées, peu de
données ont été recueillies pour les situations accidentelles d'incendie. Avant d’aborder ce probléme il
convient cependant d’effectuer une bréve description des particules en présence.

Les particules de suie, longtemps assimilées a "
des sphéres, présentent en réalit¢ des morphologies ;
variées et complexes. L'analyse des cliches de
microscopie électronique de particules de suie de divers
combustibles confirme cette complexité (cf. figure 1).

Les particules de suie sont en réalite des agrégats
de particules primaires, des sphérules de quelques
dizaines de nanomeétres de diameétre. La structure
complexe de ces agrégats a longtemps rendu difficile leur
étude, il a fallu attendre que le concept d'objet fractal soit
introduit pour décrire leur morphologie. Le terme fractal
n'est cependant pas totalement applicable aux particules
de suie. En effet un objet fractal présente la méme
structure quelle que soit I'échelle ce qui n'est pas le cas | Figure 1| Cliché TEM d'agrégat de suie d'acétylene
des suies, il convient donc plutét de qualifier ces particules
d’'objet quasi-fractal. La notion de fractalité des particules de suie rend compte de leur complexité ; ainsi on
peut relier le nombre de particules primaires de l'agrégat N, au rayon R, de ces particules primaires par la
relation suivante (Jullien et Botet, 1987) :

Dr
Re )
Np:kf(R;)j (2.1)

avec N, : nombre de particules primaires dans 'agregat
R, : rayon de giration de I'agregat
R, : rayon des particules primaires
k¢ : préfacteur
Ds . dimension fractale

Ces paramétres conditionnent les proprietés optiques des agrégats de suie. Nous reviendrons ainsi sur
leur &tablissement dans le paragraphe 5.3.

A travers cette bréve présentation de la nature des particules de suie on entrevoit toute la difficulté
d'étudier ces particules, difficulté due tant aux conditions d'étude qui sont ici extrémes qu'a la nature
complexe des particules de suie. Nous présentons dans le chapitre suivant le dispositif expérimental et
Pinstrumentation sélectionnée pour cette étude.

3. Installation expérimentale

L'installation expérimentale, dénommée BANCO (BANc de COImatage), est composée d'un foyer -
d’environ 1 m® surmonté d'une ligne de ventilation (Ouf et al, 2004). Les débits étudiés sont compris entre 50
et 500 m*/h et quatre points de mesure permettent d'étudier I'évolution de | ‘aérosol produit dans le foyer.




L'instrumentation sélectionnée pour caractériser les aérosols de combustion vise essentiellement a
déterminer la granulométrie et les niveaux de concentration des aérosols étudiés. Nous avons utilisé I'ELP!I
(Electrical Low Pressure Impactor) et le "SMPS" (Scanning Mobility Particle Sizer) qui sont deux
granulométres ainsi que le "TEOM" (Tapered Element Oscillating Microbalance) qui nous informe sur la
concentration massique. Ces trois dispositifs sont couramment utilisés en métrologie des aérosols mais ne
sont pas développés pour une utilisation en conditions extrémes ; une dilution préalable des échantillons

s'est donc imposée et le systéme de dilution commercial DEKATI FPS 4000 a retenu notre attention.

4. Résultats de I'étude expérimentale : influence du combustible et des
conditions de ventilation

Les premiers essais ont consiste en la validation de notre installation sur un combustible de

| référence. Ce combustible, 'acétyléne et son brileur associé sont issus des travaux de Sivathanu et Faeth

(Sivathanu et Faeth, 1990). De méme le toluéne, combustible liquide issu de notre étude bibliographique, a

&té choisi comme transition entre I'acétylene, de combustion parfaitement maitrisable, et un combustible

| plus réaliste mais moins contrlable : le PMMA. Le travail a &té orienté selon deux axes d'étude, l'influence

de la nature du combustible et linfluence des conditions de ventilation du foyer. Chacun des trois

combustibles a ainsi été étudié & quatre debits de ventilation, 100, 200, 300, 450 m®/h et 'ensemble de nos

| résultats expérimentaux ont été obtenus dans des conditions de sur-oxygénation par rapport aux conditions

steechiométriques. Nous présentons ici les résultats obtenus au cours de cette étude ainsi que 'analyse
morphologique des particules de suie obtenues.

4.1 Acétyléne
41.1 Granulométrie fonction du débit de ventilation

L'acétylene étant notre combustible de référence, nous avons débuté notre etude par sa
caractérisation. Le braleur utilisé génére une flamme de diffusion turbulente contrlée par un débit de
combustible imposé. L'intérét majeur de ce type de flamme est de représenter un générateur quasi-
reproductible de particules de suie et nous a permis de valider notre installation et son instrumentation
associée. Nous présentons ici les résultats obtenus 4 environ 2 m de la flamme dans la zone de fumee. Sur
la figure 2 sont représentées les granulométries obtenues a I'aide de I'ELPI et du SMPS pour les quatre
débits de ventilation.
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Figure 2 | Influence du debit de ventilation sur la granulométrie ELPI et SMPS des particules de suie d’acetylene

Le mode principal de la granulométrie ne semble pas étre affecté par le changement de débit de
ventilation : cependant on voit dans chacune des conditions de ventilation un second mode se superposant
au mode principal et qui reste encore a ce jour 3 expliguer. Les premieres voies d'explication peuvent étre
les phénomenes de condensation dus au temps de résidence des suies plus important & faibles debits
(petites vitesses dans la ligne) qu'a forts débits (grandes vitesses d'entrainement de I'aérosol) le second
mode étant plus prononcé pour les faibles débits. Des essais, a laide d'un dispositif éliminant les
condensats (thermodenuder) sont en cours et permettront d’infirmer ou de confirmer cette hypothese.
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4.1.2 Evolution de la concentration

En paraliéle des mesures granulométriq

sont menees lors de nos essais. Nous présentons ici une

fonction du débit de ventilation. En paraliéle nous etablisso

ues, des mesures de concentrations massique et en nombre

fois encore I'évolution de ces concentrations en
ns la relation entre débit (massique et en nombre)

de particules de suie produites et débit de ventilation. Ces deux évolutions sont présentées sur la figure 3.
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Figure 3

Influence du débit de ventilation sur la concentration et le débit massique et numérique de particules de suie

Les débits massique et numérique de production de particules de suie sont ici plus importants pour
les forts débits de ventilation. Ce résultat est confirmé par 'évolution de la concentration en fonction du débit
de ventilation qui n'est pas totalement linéaire. En effet d'aprés la littérature (Barakat et al, 1997), le débit de
ventilation devrait logiquement agir comme une dilution impliquant une évolution linéaire de la concentration.
La ventilation semble donc avoir un effet direct sur la production de particules de suie et des recherches sont
actuellement menées afin d’expliquer ce phénomene.

4.2 Toluéne et PMMA

Afin de ne pas alourdir ce document nous presentons conjointement les résultats obtenus pour les
deux combustibles que sont le toluéne et le PMMA. ici encore la granulométrie et la concentration des
aérosols produits ont été étudiées en fonction du debit de ventilation. Le toluéne, combustible liquide, est
bralé dans un récipient métallique et 400 ml de toluéne sont nécessaires a chacun des essais. Le PMMA est
quant a lui un combustible se présentant sous forme de granulés et un kilogramme est utilisé par essai. Les
granulométries obtenues a l'aide de I'ELPI pour le PMMA et le toluéne sont présentées sur la figure 4.
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Figure 4 Influence du débit de ventilation sur les granulométries ELPI des particules de suie de PMMA et toluéne

Une fois encore la ventilation ne semble pas modifier la position du mode sauf pour le PMMA a petit

débit de ventilation. Cette fois encore deux distributions semblent se superposer avec pour le PMMA un
second mode présent autour de 0,5 um au-dessus du mode principal de 0,1 um, tandis que le toluéne

(9




présente un mode principal proche de 0,3 um et un second mode centré sur 0,1 um. On peut donc supposer
deux phénoménes différents d'évolution entre ces deux combustibles. Nous nous sommes intéressés a
révolution de la concentration massique des particules de suies en fonction du débit et les résultas obtenus

sont présentés sur la figure 5.
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Figure 5 Influence du débit de ventilation sur la concentration et le débit massique de particules de suie PMMA et toluéne
Les résultats concordent avec les résultats issus de I'étude de I'acétyléne et une fois encore le débit
de ventilation semble avoir un effet sur la production d'agrégats de suie.
4.3 Morphologie des particules de suie
Comme nous l'avons indiqué dans le paragraphe 2 les parameétres caractérisant la complexité des
agréqats sont la dimension fractale et le préfacteur. Ces deux dimensions sont nécessaires a I'établissement
des propriétés optiques des particules de suie et leur détermination passe par I'analyse des clichés de
microscopie électronique (Hu et al, 2003). Nous décrivons ici rapidement le protocole et les résultats
obtenus pour les trois combustibles précédemment cités. Le prélévement s'effectue sur un filtre & orifices
calibrés (nuclépore de 0,8 pym) qui est ensuite métallisé avant d’étre dissous dans du chloroforme. Les
agrégats sont alors déposes sur une grille de microscopie électronique. On effectue une cinquantaine de
clichés d'agrégats afin de couvrir la gamme la plus représentative de morphologie de ces agrégats. Un
logicie! de traitement des clichés permet ensuite de déterminer quatre des parameétres intervenant dans la
relation 2.1. Ainsi, connaissant R, (détermination directe sur les clichés) on peut déterminer tout d'abord Ng
et R,. L'établissement de la fonction In(Ny)=f(In(Ry/R,)) nous permet de déterminer In(ks) et D respectivement
ordonnée a l'origine et pente de la fonction linéaire ainsi établie. Un exemple de fonction est présente sur ia
figure 6 et le tableau 1 synthétise les résultats issus de cette étude sur les trois combustibles étudiés.
Analyse des clichés TEM d'agrégats de suie a 460 m3/h Tableau 1 Tableau récapitulatif des données issues de I'étude
8.00 Combustible Acétyléne Toluene PMMA
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Les résultats obtenus ici ont é&té comparés avec des données issues de la littérature. Les
caractéristiques morphologiques (dimension fractale et préfacteur) des agrégats d'acétyléne et de toluene
sont assez proches des résultats obtenus lors des travaux de Koylu (Koylu et Faeth, 1992). Le principal
point de disparité se situe au niveau des diametres des particules primaires qui sont dans notre cas pour
lacétyléne et le toluéne une fois et demi plus grands que les diametres issus de la littérature, cependant la
morphologie des agrégats reste tres proche.

L'efficacité de production (rapport entre masse de suie produite et masse de carbone consommeé) de
ces deux combustibles a été de méme comparée & la bibliographie et on releve moins de 6 % d'écart avec
les données de Koylu prises comme référence. La comparaison avec la littérature est cependant beaucoup
plus limitée pour les granulométries. Il en est de méme pour le PMMA ou quasiment aucune information
n'est disponible.

Conclusion et perspectives

Ce travail se place dans le cadre des études de sireté incendie pour lesquelles I'établissement des
propriétés physiques des particules de suie générees lors des incendies est nécessaire a la compréhension
des conséquences de ces situations accidentelles. Dans cette étude, trois combustibles différents ont éte
étudies (gazeux, liquide, solide). Les résultats montrent le caractere sub-micronique et le caractere fractal
des agrégats générés. La dimension fractale est proche de 1,8 et ce quel que soit le combustible. Cette
dimension fractale, inférieure a 2, représente bien la morphologie complexe de ces particules qui sont loin
d'étre parfaitement sphériques (pour une sphére Dy = 3). |l convient de plus de noter une bonne cohérence
des résultats de ce travail avec les données issues de la littérature.

L'influence du débit de ventilation sur la granulométrie semble assez mineure ; cependant la présence
d'un second mode pour chaque condition de ventilation reste encore a expliquer. En paralléle les mesures
effectuées sur les concentrations et débits de particules de suie ont fait apparaitre une concentration
d’agrégats plus importante lorsque le débit de ventilation augmente.

La suite de cette étude portera sur trois axes de recherche. Tout d'abord des essais seront menés a
environ six metres du foyer afin d'étudier l'influence du temps de résidence des particules dans la conduite
de ventilation. Le travail s'orientera ensuite sur 'impact de la concentration en oxygéne de I'air d’alimentation
du foyer sur les propriétés des agrégats de suie. En paralléle de ces deux axes d'étude la détermination des
propriétés optiques des particules a I'aide d'un banc expérimental et d'une méthode d'inversion (Van-hulle,
2001) sera effectuée pour chacun des combustibles et des conditions d'incendie. Les distributions
granulométriques et la morphologie des particules de suie seront alors utilisées afin de déterminer l'indice de
réfraction a deux longueurs d'onde.
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TITLE

Experimental study on aerosol penetration through cracked concrete wall.
ABSTRACT

Within the framework of the safety assessment of the nuclear fuel facilities, we investigate the leakage
of a reinforced concrete wall, cracked by shear stresses characteristic of a seism. The purpose of this
study is to measure the retention of the aerosol particles in a cracks network formed by shear
stresses. The measurement are carried out for upstream and downstream pressure drops ranging
from 10 to 200 hPa, which are representative of the wind effect or the fire risk 7it0 a building.

We study retention for 0.15 to 4 pm aerosol diameters (flow velocity v < 1 m,:~'1) to study different
deposition laws.

The preliminary resuits show that 3 phenomena exist, brownian diffusion (for the 1pm aerosol
diameter), sedimentation and inertial impaction.

We compared three correlations, describing these phenomena, with the experimental results ; these
correlations describe the experimental results evolutions, but we have to correct them to calculate
exactly the same results.

RESUME

Dans le cadre de I'évaluation de la sireté des laboratoires et usines du domaine nucléaire, nous
étudions l'étanchéité de voiles en béton armé fissurés par des contraintes de cisaillement
caractéristiques d'un séisme. Pour cela, nous mesurons les debits de gaz et la rétention des particules
dans les