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INTRODUCTION

La pollution atmosphérique et le réchauffement climatique sont actuellement les sujets majeurs de
préoccupation a la fois des scientifiques et du grand public. Si la contribution des gaz a effet de serre a
rapidement été identifiée, il a fallu attendre la derniére moitié du XX**™ siécle pour souligner la contribution
majeure des particules émises par les activités anthropiques. Ces particules sont essentiellement issues des
activités qui reposent sur les phénoménes de combustion. Ainsi, en 2000, pres de 20 millions de tonnes de
particules de suie issues de la combustion ont été émises par des activités aussi diverses que la production
d’énergie, les industries pétroliéres, les incendies de forét mais aussi les différents modes de transport qu’ils
soient privés ou publics. Ces particules présentent ainsi un double impact, a la fois global a travers leurs
propriétés radiatives sur les modifications du climat a U’échelle planétaire et sanitaire de par leurs dimensions
et leur morphologie. Ces préoccupations justifient grandement le nombre important d’études menées sur ce
point depuis une trentaine d’années et les domaines d’applications de ces recherches sont nombreux et variés.
En effet si 'impact est global, les modes de production de ces particules n’en sont pas moins trés divers. On
les rencontre a la fois dans des applications industrielles ou elles peuvent étre maitrisées, et dans des
situations ou elles sont plus difficilement controlables comme dans le cas des émissions "moteur” ou des
incendies. La caractérisation de ces particules est donc primordiale afin d’appréhender leur impact climatique
et sanitaire. Des travaux de recherches sur leurs modes de formation, leur nature chimique, leur réactivité,

leur morphologie, leur taille et leurs propriétés optiques ont été et sont encore menés aujourd’hui.

Dans ce contexte, notre travail se place dans le cadre des situations accidentelles d’incendie et plus
particulierement dans une installation nucléaire. En effet dans ce cas il est nécessaire de conserver le
confinement de cette installation et ce méme en situation d’incendie. Le confinement est rendu possible par
une stratégie de ventilation qui permet de maintenir constamment les locaux en dépression, mais aussi a l’aide
de barrieres de filtration telles que les filtres a trés haute efficacité (THE). Des travaux ont ainsi été menés au
sein de UIRSN (Institut de Radioprotection et de Slreté Nucléaire) sur le comportement des filtres THE en
situation d’incendie et ont souligné des fortes disparités entre les modéles de colmatage existant et les
résultats expérimentaux. Il est ainsi apparu nécessaire de caractériser les particules émises lors de situations
d’incendie dans un local ventilé afin d’intégrer ces informations dans les modeles de colmatage. En paralléle
de cet impact sur la filtration, les particules de suie jouent un role conséquent sur le bilan radiatif des
flammes rencontrées lors des incendies et, afin de prédire la propagation de ’incendie, il apparait nécessaire
d’estimer cette contribution. Il est important de noter que cette étude, méme si elle s’inscrit plus
spécifiquement dans le cadre de U’étude de slreté d’une installation nucléaire vis-a-vis du risque incendie,
apporte des informations applicables aux situations d’incendie rencontrées a une plus large échelle dans des
milieux industriels ou des habitations.

L’objectif de ce travail consiste donc en la caractérisation d’un point de vue dimensionnel et radiatif

des particules de suie émises lors d’un incendie. Si de nombreux travaux ont été menés dans des flammes
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d’hydrocarbures nous avons trouvé assez peu d’informations sur les particules hors de la flamme et pour des
combustibles autres que des gaz. Suite a ce constat nous avons étudié des particules dans la zone de fumées de
flammes de diffusion sur-ventilées d’acétylene, de toluene et de PolyMethyl Methacrylate (PMMA). La
morphologie de ces particules, leur distribution en taille ainsi que leur facteur d’émission et leur indice de
réfraction ont donc été établis dans différentes conditions de ventilation correspondant aux conditions
rencontrées dans les réseaux de ventilation d’une installation nucléaire. Le dispositif expérimental mis en
ceuvre permet une détermination morphologique des particules de suie tandis que deux dispositifs
granulométriques donnent la distribution en taille des particules en termes de diamétre aérodynamique et de
mobilité électrique. Un dispositif de prélevement permet d’effectuer des clichés de microscopie électronique
et I’analyse de ces clichés apporte les caractéristiques morphologiques des agrégats. Une microbalance mesure
en temps réel la concentration en particules de suie qui, couplée a un dispositif de détermination de la masse
volumique des particules primaires, permet d’estimer la fraction volumique de particules de suie. Les
propriétés optiques sont, quant a elles, déterminées a l’aide d’un dispositif spécifique développé au cours de
cette étude grace auquel on mesure les coefficients d’extinction et de diffusion "vertical-vertical" associés aux
particules de suie. Une procédure d’inversion de ces données nous a ensuite permis la détermination de

’indice optique des particules issues des différents combustibles pour deux conditions de ventilation.

Ce manuscrit se compose de six parties distinctes :
En premiere partie nous effectuons une description bibliographique de la nature et de la morphologie
quasi-fractale des particules de suie. Une présentation des modes de formation de ces agrégats est aussi
effectuée ainsi qu’une introduction des diamétres caractéristiques couramment rencontrés afin de décrire les
particules de suie.
La deuxiéme partie décrit le dispositif expérimental de caractérisation morphologique et dimensionnelle des
particules de suie. Nous présentons le dispositif de dilution employé et validé au cours de cette étude ainsi que
les granulometres utilisés. Un paragraphe sur l’analyse pondérale des particules de suie nous permet de décrire
la microbalance mesurant la concentration massique en suie ainsi que sa validation. La méthode d’obtention et
d’analyse des clichés de microscopie électronique est enfin décrite et ses avantages et inconvénients sont
exposeés.
Ensuite, la troisiéme partie de ce manuscrit consiste en une étude comparative et une réflexion sur les
informations apportées par les dispositifs granulométriques employés. La comparaison du diameétre
aérodynamique et du diamétre de mobilité électrique des agrégats nous a ainsi apporté des informations tres
utiles afin d’estimer la dimension fractale, la masse volumique effective ainsi que le rapport existant entre le
diametre de mobilité électrique et le diametre de giration des agrégats. De plus un travail, indispensable, de
traitement des données de ces deux granulomeétres est présenté permettant ainsi de corriger les distributions
en taille issues de ces dispositifs.
Nous présentons dans la quatriéme partie U'influence des conditions expérimentales sur les niveaux d’émission
des différentes flammes. Une analyse de linfluence de ces conditions sur la taille et la morphologie des
particules de suie a été menée et un travail, visant a corréler les informations morphologiques et

granulométriques aux facteurs d’émission, a ensuite permis d’isoler l’influence des conditions expérimentales
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sur la production de particules de suie des différentes flammes. Ces informations sont nécessaires a la
détermination des propriétés optiques des particules de suie introduites dans la partie suivante.

Dans la cinquieme partie nous définissons les phénomenes d’interaction lumiere-particule ainsi que les modéles
employés dans cette étude afin d’estimer les sections efficaces d’extinction et de diffusion des particules de
suie. Le dispositif expérimental de détermination des propriétés optiques est décrit dans cette partie ainsi que
la méthode d’inversion associée a |’établissement de ’indice optique des particules de suie.

Les résultats expérimentaux de propriétés optiques des particules de suie issues des trois combustibles de
cette étude sont présentés dans la sixiéeme partie. On y retrouve les coefficients d’extinction et de diffusion
"vertical-vertical" mesurés ainsi que les valeurs d’indice optique obtenues a l’aide de ce dispositif. Une analyse
de sensibilité ainsi que "application directe des valeurs d’indice optique au calcul de la fraction volumique et

de U’émissivité totale nous permet alors de conclure quant a la validité de la méthode proposée.
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1 ETAT DE L’ART DES CONNAISSANCES SUR LES PARTICULES
EMISES LORS DES INCENDIES

Les particules de suie produites lors de la combustion d’hydrocarbures présentent une morphologie trés

spécifique qu’il convient d’introduire afin d’appréhender les difficultés rencontrées lors de leur étude. Dans
cette partie nous détaillerons tout d’abord les mécanismes intervenant lors de la formation de ces agrégats
puis nous aborderons leur description morphologique. Une présentation générale des diametres couramment
employés dans la métrologie des aérosols afin de décrire des particules de forme quelconque sera ensuite

exposée.

1.1 FORMATION ET EVOLUTION DES PARTICULES DANS LA FLAMME

De nombreuses études ont été menées sur la compréhension des phénomenes complexes mis en jeu
lors de la formation des particules de suie dans les flammes. La principale difficulté dans la compréhension de
ces phénoménes réside dans Uexplication des processus permettant la transition entre une molécule
d’hydrocarbure comportant 10 a 20 atomes de carbone et un ratio H/C d’environ 2, a des particules de suie
comportant 10° atomes de carbone et un ratio H/C de 0,1. Ce travail ne portant pas particuliérement sur ce
point, le lecteur pourra trouver dans la littérature de plus amples informations et nous effectuerons ici une
simple description générale des phénoménes en présence. Nous distinguerons pour cela cing grands

phénomeénes : la nucléation, la croissance de surface, la coagulation, |’agglomération et |’oxydation.

1.1.1 LA NUCLEATION

La nucléation correspond a la genése des particules primaires et se produit dans la zone la plus
réactive de la flamme. Au cours de ce processus les produits issus de l’oxydation et/ou de la pyrolyse des
molécules du combustible se condensent et forment les premiéres particules solides de ’aérosol : les nucléi.
Les molécules a U’origine des nucléi sont essentiellement des hydrocarbures insaturés tels que l’acétyléne, ses
analogues plus "massifs" (C;H,,) et des hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP). Les nucléi sont
produits en trés grande quantité mais, du fait de leur taille (diamétre inférieur a 2 nm et masse de l’ordre de

1000 uma) ne représentent qu’une trés faible part de la production totale de particules de suie.

1.1.2 LA CROISSANCE DE SURFACE

Comme nous venons de le voir la nucléation produit une grande quantité de particules "nucléi" de
diameétre de l’ordre du nanomeétre qui vont ensuite “"grossir” au cours des phénomeénes de croissance de surface.
Au cours de cette étape des espéces gazeuses vont réagir a la surface des nucléi et vont s’y incorporer. Une
fois encore les especes cycliques fortement hydrogénées sont particuliérement réactives et on retrouve les
HAP, ’acétyléne, les polyacétylenes mais aussi le benzene. Ce processus hétérogene se déroule jusqu’a ce que
les particules atteignent une forme quasi sphérique, de diamétre proche de 10 nm. Cette phase représente la
principale phase de production massique de particules de suie et elle est précédée de phénomenes de
restructuration des particules sans production particuliére de masse. On retrouve alors des phénomeénes issus
de collisions inter-particulaires qui vont imposer la morphologie des agrégats: la coagulation et

’agglomération.

20



1.1.3 LA COAGULATION ET L’AGGLOMERATION

Lorsque les particules sont encore "jeunes”, c’est a dire que leur diamétre est faible (de l’ordre de 10
nm) et que la croissance de surface est encore rapide, deux particules entrant en collision peuvent fusionner.
En effet, du fait de la forte concentration et du fort mouvement brownien dus a la température dans la
flamme, les particules entrent en collision et leur structure interne encore mobile peut se réorganiser. On
assiste suite a cette collision a un phénomeéne de coalescence. Pour des particules plus "agées" et de diamétre
plus important (supérieur a 10 nm) la structure interne est plus difficile a réorganiser et les particules vont se
coller sans fusionner; c’est le phénomeéene d’agglomération. C’est au cours de ce phénomeéne que la
morphologie complexe des particules de suie apparait et que la distribution granulométrique des particules
s’établit. Au cours de ces deux phénomeénes de collision, la masse totale de I’aérosol n’évolue pas tandis que le

nombre de particules diminue.

1.1.4 L’OXYDATION

Dans les zones peu réactives de la flamme, l’oxygéene est de plus en plus présent et les particules se
trouvant dans ces zones peuvent alors étre oxydées. Cette oxydation correspond a une combustion partielle
des agrégats. Deux espéces majoritaires peuvent oxyder les particules de suie, ’oxygéne et le radical OH
induisant ainsi deux phénomeénes oxydatifs différents. Ainsi, I’oxygéne qui présente une efficacité de collision
faible peut pénétrer a Uintérieur des particules et effectuer une oxydation interne de ces derniéres pouvant
entrainer la cassure de la particule. Le radical OH quant a lui présente une efficacité de collision plus élevée
et diffuse alors peu dans la particule. L’oxydation par le radical OH est alors en surface et tend non pas a
casser les agrégats mais a réduire la masse des agrégats. Le lecteur pourra trouver plus d’informations sur
’oxydation des agrégats dans les travaux de Haudiquert (1996) et Kennedy (1997). La Figure 1-1 donne une

synthése de ces différentes étapes et permet de les situer spatialement et chronologiquement dans la flamme.

Zone des fumées

Dégagement des suies Agrégation Amas-amas

dans le milieu environnant

Agrégation Amas-amas

Zone d'oxydation +

Oxydation

Zone de flamme

Agrégation Amas-amas

Croissance de surface +

Croissance de surface

Zone de nucléation

Zone de nucléation Coagulation

Brileur

Figure 1-1 : Processus de formation et d’évolution des agrégats de suie dans une flamme
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1.2 NATURE ET STRUCTURE INTERNE DES AGREGATS

Lors de la combustion d’un hydrocarbure ou, dans notre cas, lors d’un incendie, les particules
produites sont majoritairement (90%) composées de carbone. Des traces d’hydrogéne (10%), d’oxygéne et
d’azote ont été aussi reportées dans de précédentes études (Haynes et Wagner, 1981, Kennedy , 1997). Les
particules primaires composant les agrégats de suie comportent environ 10° atomes de carbone qui se
disposent en rangées hexagonales communément appelées plaquettes. Les distances séparant les plans de
plaquettes sont généralement supérieures a celle du graphite. La Figure 1-2 présente un cliché obtenu a ’aide
d’un microscope électronique a transmission a haute résolution (HRTEM, Vander Wal, 2003) ou l’on retrouve

une structure en "peau d’oignon” a la périphérie de la particule, caractéristique du graphite mais beaucoup

moins ordonnée au cceur de la particule primaire.

S

4.58 A

)
Platelet

Particle

Figure 1-2 : Structure interne de particules primaires d’acétyléne (d’aprés Vander-Wal, 2003 et Smith, 1981)

Ce relatif désordre dans la particule primaire explique en partie la masse volumique des particules
primaires inférieure a celle du graphite (2,2 g/cm’) et comprise entre 1,1 et 1,9 g/cm® (Newman et Steciak,
1987, Dobbins et al., 1994). On retrouve de plus sur la Figure 1-2, un modeéle de structure interne (Smith, 1981)
faisant intervenir des plaquettes (platelet) s’ordonnant en groupe de 2 a 5 pour former des cristallites
(Crystallite), une particule primaire comportant ainsi environ un millier de ces cristallites. La structure interne
des particules primaires de suie dépend essentiellement de la nature du combustible et du mode de formation

dans la flamme.
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1.3 MORPHOLOGIE ET GRANULOMETRIE DES PARTICULES DE SUIE

1.3.1 PRESENTATION GENERALE DES PARTICULES DE SUIE

Le processus de formation des particules de suie est a U'origine de la morphologie complexe qui
apparait sur les clichés de microscopie électronique a transmission. Nous présentons sur la Figure 1-3, deux
clichés réalisés au cours de cette étude, a l’aide d’un microscope a transmission électronique d’agrégats issus
de la combustion d’acétyléne. Les suies sont composées de particules primaires sphériques généralement
considérées de méme taille puisque résultant des mémes processus de formation. La morphologie de tels
agrégats, soulignée a travers la Figure 1-3, ne pouvant étre approchée par des sphéres a nécessité de

nombreuses études, a la fois théorique (Jullien et Botet, 1987, Brasil et al., 1999, 2000 et 2001) et a la fois

expérimentales (Medallia et Heckman, 1969, Dobbins et Megaridis, 1987, Megaridis et Dobbins, 1991, Koyll et
al., 1995a et b).

Figure 1-3 : Clichés de microscope électronique a transmission d'agrégats de suie d'acétyléne

Différentes approches théoriques des phénomeénes d’agglomération présents lors de la formation des
particules de suie ont été proposées et nous retiendrons ici les deux principaux modeles rencontrés. Le
premier, qualifié de modele "particule-amas” (monomer-cluster MC), vise a faire grossir |’agrégat en ajoutant
des particules primaires les unes aprés les autres. Le second modéle, dit "amas-amas" (cluster-cluster CC) se
fonde sur le modéle "particule-amas” en considérant ensuite des agrégations entre amas. Si le premier modéle
a tendance a donner lieu a des agrégats assez compacts le second, lui, produit des agrégats d’assez faible
compacité. Tout d’abord assimilés a des spheres par commodité, il a fallu attendre ’application, par Jullien et
Botet (1987), des travaux de Mandelbrot sur la théorie fractale pour décrire pleinement la morphologie de ces
agrégats. La notion de morphologie fractale des agrégats s’est rapidement imposée mais il convient cependant
de qualifier plutot les agrégats d’objets "quasi-fractal’. En effet par définition un objet fractal présente la
méme structure quelle que soit I’échelle d’observation. Dans notre cas les agrégats de suie n’ont évidemment
pas cette particularité puisqu’il existe une limite inférieure : la particule primaire et une limite supérieure :
’agrégat. Cependant, afin de faciliter la lecture nous préférerons le terme de fractal a celui de "quasi-fractal”.
Afin de décrire la morphologie des particules de suie il convient alors de définir les différents parameétres utiles

a cette caractérisation.
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1.3.2 MORPHOLOGIE DES AGREGATS

A la vue des précédents développements, la morphologie des particules de suie apparait
particulierement complexe. Afin de les décrire nous allons tout d’abord introduire les paramétres décrivant la

morphologie des agrégats puis nous détaillerons les informations granulométriques couramment employées.

Le diamétre des particules primaires Dy, :

La particule primaire étant le composant élémentaire de ’agrégat, la connaissance de sa dimension
est nécessaire a la description de l’agrégat. Il est généralement admis que la loi de distribution de taille est de
type gaussien. De nombreux travaux ont été menés sur cette distribution, ainsi Koylii et Faeth (1992), et
récemment Wentzel et al. (2003) ont établi la distribution en taille des particules primaires pour différents
agrégats de suie (Figure 1-4). Dans ces deux résultats et pour des particules primaires issues de combustibles

différents on retrouve une faible dispersion en taille de ces particules.
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Figure 1-4 : Fonction de densité de diameétre et distribution granulométrique de particules primaires (Koyli et
Faeth, 1992, Wentzel et al., 2003)

Ce résultat permet une simplification au niveau de l’analyse de la morphologie des agrégats en
assimilant le diamétre des particules a leur valeur moyenne. Cette approximation est une des hypothéses de
base de la méthode d’analyse des clichés MET utilisées dans cette étude (cf. paragraphe 2.7) ainsi que pour la
modélisation de la diffusion de la lumiéere a l’aide de |’approche RDG-FA (cf. paragraphe 5.2.2). De nombreuses
études ont été menées sur l’établissement de la taille de ces particules primaires et nous résumons dans le
Tableau 1-1 les différentes valeurs rencontrées. On voit, a travers ce tableau, que les diametres sont compris

entre 10 et 50 nm et qu’ils dépendent de la nature du combustible.
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Le diamétre de giration Dy :

En paralléle du diamétre des particules primaires nous présentons le diametre de giration Dg. Ce
parametre est particuliérement intéressant puisqu’il donne une estimation de la répartition massique des
agrégats. Ce diamétre Dy correspond a la moyenne des carrés des distances (d;) entre les particules primaires

et le centre de masse de ’agrégat :
D=4 4 Zdz L.
g Equation 1-1
Np- .

Ce diamétre, intervenant dans la relation fractale est généralement déterminé par analyse de clichés de
microscopie électronique et nous reviendrons sur ce point dans la partie 2.7. Des valeurs du rayon de giration

Rg sont présentées dans le Tableau 1-1.

Le nombre de particules primaires présentes dans [’agrégat N, :

Ce nombre, variant entre 10 et 1000 selon le combustible, dépend bien évidemment du processus
d’agrégation présent au cours de la formation des particules de suie. Ainsi la disparité entre les résultats
présentés dans le Tableau 1-1 peut s’expliquer par les différentes positions d’étude : dans et hors de la
flamme. Ainsi les travaux de Hu et Kdyli (2003), se situant dans les zones réactives de la flamme, présentent
des nombres assez faibles de particules primaires par agrégat (environ 50), a linverse, pour le méme
combustible, mais pour des mesures effectuées en dehors de la flamme, Koyli et Faeth (1992) trouvent des
nombres de particules primaires de l'ordre de 500. Le Tableau 1-1 donne une synthése des données

bibliographiques portant sur les parameétres caractérisant un agrégat.

Tableau 1-1 : Tableau récapitulatif des caractéristiques morphologiques d’agrégats rencontrées dans la

littérature (g : gaz, | : liquide, s : solide), * : d’aprés Megaridis et Dobbins (1990)

Auteurs Combustible Type de flamme Dpp (nm} Np Rg (nm]
Lee et 5/ {19627 (4] Hydrocarbures Flarmme laminaire 20-40 - -
Prado et al. (19817 (qg) Propane/oxygéne  |Flamme prémélangée 15-26 -
Harris et Weiner (1984)" (g) Toluénedethyléne  |Flamme prémélangée 20-25 -
Samson et &l (1987 (o) Acétyléne Petite flarmme furmante 20-30 -
Zhang et &/ {1988 (o) Methanefoxygéne  |Flamme prémélangée 20 -
Megaridis et Dobhins (1989) () [Ethyléne Flamme de diffusion laminaire 30-37 - -
Koyl et Faeth (1991b) (gl Acétyléne Flamme de diffusion turbulente 47 7 472
Koylu et Faeth (1991b) (g} Propyléne Flamme de diffusion turbulente 41 460 518
Koylu et Faeth (1991h) (g) Ethyléne Flamme de diffusion turbulente 32 467 452
Koyl et Faeth (1991b) (gl Propane Flamme de diffusion turbulente 30 364 366
Koylu et &l {1997 (g) Ethyléne/air Flamme de diffusion laminaire 15 -3 5-190 -
Krishnan et &/ (2000) (g) Butadiéne Flamme de diffusion turbulente 42 - -
Hu et 2/ (2003) () Ethyléne Flamme de diffusion turbulente 19-35 20 -50 20 - B0
Hu et &l (2003 (g) Acétyléne Flamme de diffusion turbulente 17 - 34 50 - 180 -
Prado et af (19777 () Kerozéne Flamme de diffusion turbulente 19-30 -
Roessler (19827 () Diesel hWloteur diesel autour de 30 -
Wey et 2l (19847 () Toluéne Flamme de diffusion turbulente 14 - 20 -
Evans et &l {19867 (1) Pétrale Flamme de diffusion turbulente autour de 45 - -
Koyl et Faeth (19913) (i Toluéne Flamme de diffusion turbulente a1 526 807
Koylu et Faeth (1991a) () Benzéne Flamme de diffusion turbulente 50 552 824
Koylu et Faeth (1991a) () n-Heptane Flamme de diffusion turbulente 35 260 359
Koyl et Faeth (19913) (i Isapropanol Flamme de diffusion turbulente AN 205 330
Krishnan et 2/ (2000] (1) Cyclohexans Flamme de diffusion turbulente 42 - -
Jagoda et 2l (198077 (5) Polyrmer Flarmme de diffusion 13-43 -
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Relation fractale caractérisant [’agrégat :

L’analyse fractale des agrégats passe par l’établissement des trois parametres précédemment cités :
Dpp, Dg et Ny On peut a l’aide de ces trois paramétres établir une relation caractéristique de l’agrégat. Cette
relation, dite relation fractale, fait intervenir deux grandeurs fractales: la dimension fractale D; et le

préfacteur k; :

Dy
Equation 1-2
Dpp )

Np kf(

La dimension fractale Dy et le préfacteur ks :

La dimension fractale permet de quantifier la compacité d’un objet. Ainsi une dimension fractale
proche de 2 représente une surface assez aérée tandis qu’une dimension fractale de 3 représente un volume
assez compact. Pour les agrégats de suie issus de la combustion d’hydrocarbures la dimension fractale est
généralement inférieure a 2. Cette dimension fractale refléte le mode de formation des agrégats, ainsi lorsque
la dimension fractale est inférieure a 2, nous sommes plutot en présence de processus d’agrégation de type
"amas-amas”. Ce processus faisant intervenir des amas déja formés, la collision et ’adhésion de ces amas
donnent lieu a des agrégats aérés et peu compact. C’est ce processus qui prédomine dans le cas des flammes.
Pour des dimensions fractales supérieures a 2 le processus “particule-amas” devient de plus en plus
prédominant et pour des dimensions fractales supérieures a 2,5 le processus majoritaire est nécessairement de

type " particule-amas". La Figure 1-5 présente ces différentes possibilités ainsi que les agrégats correspondants.

St

Di=1 D:=1,75 =2,00

=225 =2,50 = 3,00

Figure 1-5 : Morphologie d’agrégats de dimensions fractales différentes

La détermination de cette dimension peut étre réalisée a | ‘aide de différentes méthodes. On pourra
noter des techniques optiques basées sur la mesure de la diffusion de la lumiére pour deux angles différents
(Angular Light Scattering, Koyl et al., 1995b), [’analyse aérodynamique (Wu et al., 1994) ou plus couramment

par analyse de clichés obtenus a l’aide d’un microscope électronique a transmission (MET). C’est cette
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derniére méthode que nous avons utilisée dans cette étude et de plus amples renseignements peuvent étre

trouvés dans le paragraphe 2.7. On établit la relation liant Ln(N,) et Ln(Rg/Ryp) qui s’ordonne selon une droite

dont la pente est la dimension fractale Ds et ’ordonnée a ’origine Ln(ks).

Le préfacteur k; est généralement considéré comme un parameétre secondaire. Si la dimension fractale

est généralement proche pour des agrégats issus de différents combustibles, le préfacteur est sensible a la

nature du combustible. Un échantillon des préfacteurs issus de la littérature est présenté dans le Tableau 1-2.

Tableau 1-2 : Grandeurs fractales issues de la littérature (g : gaz, | : liquide, s : solide)

ALS : Angular Light Scattering SEM : Scanning Electron Microscopy TEM : Transmission Electron Microscopy

A Method Point de mesure Combustible Type de fl Dr r
Kirn et Choi (2003) (o) ALS/TEM Flarme MEéthanefair Flarme laminaire de prémélange 18-1595 -
Kaoylu et 2l (1995a) (g) ALS Flamme Hydrocarbures Flamme de diffusion turbulente 186 225
Koylu et &l (19953) (o) ALS Flarme Acétyléne - Ethyléne  [Flamme de diffusion laminaire 175 278
Sorensen et &b (1992) (g Light scattering Méthanefoxyyéne 173 -
Sorensen et &l (1992) (g) Light scattering Butane 196 +-0,10
Colbeck et al (1997) (g) SEM Fumées Butane Flarnme de diffusion 197 -
Cai et . (1995) (o) 20 TEM héthane Flamme de prémélange 174 245
Hu et af (2003) (o) 20 TEM Flarme Ethyléne Flarnme nonprémélangée turbulente (174 +-011] 22 +-04
Hu et &/ (2003 (g) 20 TEM Flamme Acétyléne Flamme nonprémélangée turbulente (182 +~006] 19 +-03
Koylu et Faeth (1992) () 20 TEM Fumées Acétyléne Flarnme de diffusion turbulente 179 -
Koylu et Faeth (1992) g) 2D TEM Fumées Propyléne Flamme de diffusion turbulente 175
Koylu et Faeth (1992) () 20 TEM Fumées Ethyléne Flarnme de diffusion turbulente 173
Koylu et Faeth (1992) (g) 2D TEM Fumeées Propane Flamme de diffusion turbulente 174 -
Koylu et Faeth (1992) () 20 TEM Flarme Hydrocarbures Flarnme de diffusion turbulente 167 233
Kaoylu et Faeth (1992) (g) 2D TEM Flamme Acetylene - Ethylane Flamme de diffusion laminaire 166 235
Koylu et &l (1995h) (o) 20 TEM Flarme Acétyléne Flarnme de diffusion turbulente 182 24
Koylu et &l (1997 (o) 20 TEM Flarme Ethyléne Flarme laminaire de prémélange 172 24
Matti Maricy et & (2004) () DMA-ELPI Flamrme Ethyléne Flamme de prémélange riche 215 +-01 -
Sorensen et Feke (1996) (g) 20 TEM Flarnrme Acétyléne Flarnme de diffusion laminaire 148 1,7
Colbeck et @l (1997) () SEM Fumées Diesel Flamme de diffusion 2,04
Colbeck et &t (19977 () SEM Fumées Fuel ail Flarnme de diffusion 1858
Koylu et Faeth (19923 1) 2D TEM Fumées Taluéne Flamme de diffusion turbulente 173
Koylu et Faeth (19923 (1) 20 TEM Fumées n-Heptane Flarnme de diffusion turbulente 173
Hoylu et Faeth (19923 (1) 2D TEM Fumées Isopropanal Flamme de diffusion turbulente 1.7
Matti Maricy et &/ (2004) () DMA-ELPI Sorie moteur Diesel Mateur diesel 23 +-01
YWentzel et &/ (2003) (1) 20 TEM - Diesel - 170 +-0,13
Colbeck et al (1957) (s) SEM Fumées Bois Flarnme de diffusion 235

1.3.3 GRANULOMETRIE ET DIAMETRES EQUIVALENTS DES AGREGATS

Les dispositifs de métrologie des aérosols sont nombreux, cependant peu sont spécifiquement

développés pour I’étude des particules de suie. Ainsi, des granulometres basés sur la mesure du diamétre de
mobilité électrique ou du diamétre aérodynamique, sont utilisés pour étudier les suies mais sans prendre en
considération la morphologie fractale de ces particules. Dans cette partie nous présentons les distributions
granulométriques généralement rencontrées dans la littérature pour les suies et nous introduisons les

différents diamétres équivalents employés afin de caractériser ces agrégats.

1.3.3.1 Distribution granulométrique des agrégats de suie

Si les suies émises par les moteurs automobiles et tout particulierement les moteurs Diesel font l’objet
de nombreuses études, tres peu de données sont disponibles pour les agrégats de suie prélevés hors de
flammes d’hydrocarbures. Cette relative pauvreté s’explique essentiellement par la difficulté inhérente au
prélévement des agrégats de suie dans et hors d’une flamme (cf. partie 2.4). Van Hulle et al. (2003), afin de
déterminer ’indice de réfraction des particules de suie dans des flammes d’hydrocarbures, a établi les
distributions granulométriques de particules de suie issues de flammes méthane-air et méthane-oxygéne. Elles

sont représentées sur la Figure 1-6.
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Figure 1-6 : Distribution granulométrique d'agrégats de suie de méthane (Van Hulle et al., 2003)

On retrouve bien la forme d’une distribution log-normale couramment rencontrée ainsi qu’une répartition
largement sub-micronique des agrégats dans la flamme. Barakat et al. (1997) de son coté a établi par
microscopie électronique la distribution granulométrique d’agrégat dans le panache de fumée d’une flamme de
diffusion turbulente de fioul domestique. L’auteur indique qu’une fonction de distribution de type log-normal
représente de maniére raisonnable les données expérimentales.
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Figure 1-7 : Distribution granulométrique d'agrégat de suie de fioul (Barakat et al., 1997)

De nombreux essais ont de plus été menés au sein de UIRSN et du CEA sur la distribution
granulométrique des particules de suie émises lors de la combustion, en milieu sur-ventilé (rapport
air/combustible trés supérieur a 1), de mélange de solvants (TBP-TPH), de cables électriques et de matiéres
plastiques (PMMA, PVC). Les résultats obtenus sur diverses installations a l’aide d’impacteur ANDERSEN ont
systématiquement montré une trés forte polydispersion (cg > 3) et une grande variabilité pour un méme
combustible. La variabilité des données expérimentales recueillies au sein de UIRSN et du CEA et la disparité
des informations disponibles sont a l’origine de ce travail sur la caractérisation hors de la flamme des

particules émises lors d’un incendie.
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1.3.3.2 Informations couramment utilisées pour caractériser un aérosol

Nous décrivons dans cette partie les diameétres et parameétres généralement utilisés en métrologie des
aérosols (Baron et Willeke, 2001). Les dispositifs expérimentaux utilisés pour la détermination de ces diameétres
étant présentés dans la partie 2 nous ne nous attarderons pas particuli€rement sur les principes de mesure
mais plutot sur la définition des informations déterminées. En métrologie des aérosols les deux diametres les
plus couramment utilisés sont le diamétre aérodynamique et le diameétre de mobilité électrique. Si le premier
rend compte du comportement aérodynamique de l’aérosol le second représente son comportement au sein
d’un champ électrique.

e Diameétre équivalent en volume D,

Le diametre équivalent en volume d’une particule, aussi appelé diametre d’enveloppe équivalente,
représente le diametre d’une particule sphérique ayant le méme volume que la particule considérée si toute la
matiére était regroupée. Dans le cas de particules non-sphériques, le diamétre équivalent en volume
correspond au diametre de la particule sphérique en conservant les vides internes. Ces espaces internes sont
définis comme étant des régions vides a Uintérieur de la particule et qui sont isolées du gaz environnant. Le
diamétre équivalent en volume peut-étre défini a partir du nombre de particules primaires et du diameétre de
celles-ci. Ce diamétre équivalent en volume s’avére utile lorsque U'on souhaite déterminer la masse des

agrégats. Par définition nous avons :

Dev=NY3.Dpp Equation 1-3

La masse de ’agrégat m, étant alors telle que :

ma:%.ppp .D3, Equation 1-4

ol pyp est la masse volumique des particules primaires (kg/m’).
e Diameétre équivalent en masse D,

Ce second diamétre équivalent est, trés proche du diameétre équivalent en volume a la différence qu’il
n’integre pas les vides internes de la particule. Pour une particule ne présentant aucun vide interne le
diameétre équivalent en masse est alors égal au diameétre équivalent en volume, en revanche pour une particule
présentant de tels vides le diametre de volume équivalent est alors supérieur au diameétre équivalent en
masse.

e  Volume de matiere de la particule V,,

Le volume de matiére de la particule V,, est le volume occupé par la totalité du matériau, solide ou
liquide, composant la particule. On relie généralement ce volume au diametre équivalent en masse de la
particule, il vient alors :

Vin =%.De3m Equation 1-5

e Volume de la particule V,
Ce volume correspond au volume occupé a la fois par le matériau (V) et par les vides internes de la

particule (Vyiges). On le relie au diameétre équivalent en volume a partir de la relation suivante :

Vp = %ng = Vm + Vvides Equation 1-6
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e  Masse volumique du matériau p,
La masse volumique du matériau est la masse volumique moyenne des matériaux solides et liquides
composant la particule. Cette masse volumique est alors définie a partir de la masse de la particule (m;) et du
volume de matiere (V,,), on a alors :

_mp __mp Equation 1-7
pr Vi 7 3
Din

Dans le cas de particules de suie, cette masse volumique correspond a la masse volumique des

particules primaires ppp.

e Masse volumique de la particule p,
La masse volumique de la particule présente le méme type de définition que la masse volumique du
matériau sauf qu’elle integre les vides internes de la particule. On la définit alors a partir du volume de la
particule et donc du diamétre équivalent en volume :

Dp :%=ﬂ Equation  1-8
p %.Dg’v

Pour des particules présentant des vides internes, on a évidemment pp<Om tandis que pour des

particules sans vide interne I’égalité entre ces deux masses volumiques est vérifiée.

e Force de trainée d’une particule
Pour une particule de diametre en volume équivalent D,, évoluant a la vitesse v dans un gaz de
viscosité u on définit la force de trainée Fy s nse par :

Foor o =3V Dev Equation 1-9
Ce(Dwr)

On voit apparaitre dans cette définition un facteur de correction, le facteur de correction de
Cunningham C.(Dey) qui permet de prendre en considération le régime d’écoulement présent autour de la
particule considérée.

e  Régime d’écoulement

Nous venons de voir que la forme d’une particule peut étre définie a partir de la force de trainée de
celle-ci. Il convient alors de définir les régimes d’écoulement en présence qui dépendent du diameétre de la
particule considérée et de son nombre de Knudsen associé.

- Nombre de Knudsen K,

Le régime d’écoulement du gaz autour d’une particule est déterminé par le rapport du libre parcours

moyen de ce gaz sur le rayon de la particule. Ce rapport, nommé nombre de Knudsen, permet de définir le

régime d’écoulement en présence :

anzl Equation 1-10
dp
Avec :
101 ,3 430315
_ , T a5 | S
A=AR ( Iz )( 293 15 ) 110 : libre parcours moyen Equation 1-11
T
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A g : libre parcours dans les conditions normales de température et pression (293,15 K et 101,3 kPa)

P : pression en kPa

T : température en K

d, : diamétre géométrique de la particule

Le régime continu est défini pour des K, << 1, on peut alors considérer le gaz entourant les particules
comme un fluide continu. A Uinverse pour K, >> 1 on parle de régime moléculaire libre, le régime
d’écoulement est alors décrit comme étant une succession de collision entre le gaz environnant et les
particules. Pour le régime intermédiaire de valeurs de K, (0,1 < K, < 10), on parle de régime de transition. A

partir de ce nombre de Knudsen on peut alors définir le facteur de correction de Cunningham C..
- Facteur de correction de Cunningham C.

Le facteur de correction de Cunningham fait ’objet de nombreuses études et il est généralement

défini par la relation suivante :

Cc:1+Kn(a+ﬂexp(—§ D Equation 1-12

n

Les paramétres a, B et y étant des constantes empiriques nous présentons ici les valeurs issues de Baron et

Willeke (2001) :

Cc=1+1<n(1,142+o,558exp(—%j) Equation 1-13
n

Selon le régime d’écoulement considéré (continu, transition ou moléculaire libre) on peut simplifier plus ou
moins ce facteur de correction et par la méme occasion simplifier U'expression de la force de trainée des

particules (cf. Tableau 1-3).

Tableau 1-3 : Synthése des nombres de Knudsen, du facteur de Cunningham et de la force de trainée

Régime Continu Transition Moléculaire
d, vs 2\ d, >> 2\ d, = 2A d, << 2)
K, Ky << 1 Ky =1 Ky >> 1
C. 1 cc=1+Kn(1,142+o,558exp(—0’[9<ﬂj) 1+K(1,142+0,558 )
3 D 3.7[.IU.V.Dev 3.7[.,[[.V.Dev
Firainee TV Lev Ce(Dev) 1+Kn(1 ,142+0,558 )

e Facteur de forme dynamique y
Le dernier parameétre couramment employé pour définir la forme d’une particule est le facteur de
forme dynamique y. Ce parametre permet de représenter U'effet de la forme d’une particule sur la trainée de
celle-ci. Ce facteur de forme est défini comme étant le rapport entre la force de résistance F,7,.. (la force
de trainée) sur la particule non-sphérique considérée et la force de résistance 1,2, exercée sur la particule

sphérique de volume équivalent, lorsque les deux se déplacent a la méme vitesse relative par rapport au gaz :
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Fr.
trainee

= Te Equation 1-14

trainée

Pour des particules de forme irréguliere le facteur de forme est supérieur a 1 et pour des particules

sphériques il est logiquement de 1.

1.3.3.3 Diameétre de mobilité électrique équivalent

Afin de définir le diamétre de mobilité électrique Dy, il convient d’introduire la mobilité électrique. La
mobilité électrique correspond a la vitesse qu’acquiert une particule de charge N.e dans un champ électrique
E. Ainsi la mobilité électrique Z, correspond a :

ZpZEZNeBZ NeCe

— Equation 1-15
E 372'/,[ Dm q

Avec :
vre © vitesse terminale électrostatique
E : champ électrique
N : nombre de charges élémentaires sur la particule
e : charge élémentaire (1,6 107"° C)
M : viscosité du gaz
B : mobilité dynamique
C. : facteur de correction de Cunningham

D, : diameétre de mobilité électrique

Le diamétre de mobilité électrique équivalent D,, est alors défini comme étant le diameétre d’une particule
sphérique ayant la méme mobilité électrique Z, que la particule considérée. Nous voyons apparaitre dans la
relation (1-15), la mobilité dynamique B qui caractérise les forces exercées par le gaz porteur sur la particule

en mouvement :

Dn==Ce Equation 1-16

3ru

1.3.3.4 Diamétre aérodynamique équivalent

Le second diametre couramment utilisé en métrologie des aérosols est le diameétre aérodynamique. Il
est déterminé généralement a l'aide d’un impacteur et dans notre étude un impacteur électrique a basse
pression (cf. paragraphe 2.6.2) a été utilisé. Dans un impacteur les particules sont classées selon leur temps de

relaxation t qui est tel que :

T=mp.B Equation 1-17

Avec :
mp : masse de la particule

B : mobilité dynamique précédemment définie
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Le diamétre aérodynamique correspond alors au diameétre d’une particule sphérique, de masse volumique
unitaire po = 1 g/cm® et ayant la méme vitesse de chute que la particule considérée. Pour une particule

sphérique de masse volumique p,, le diametre aérodynamique D, est alors tel que :

Equation 1-18

1.3.3.5 Synthése des diameétres utilisés pour caractériser un agrégat de suie

Afin de saisir les subtilités rencontrées lors de |’étude des particules de suie nous effectuons dans ce
paragraphe une synthése des diameétres présentés précédemment afin de caractériser un agrégat. La Figure 1-8
présente un agrégat ainsi que les diametres le définissant, le diametre de particule primaire Dy, le diametre
aérodynamique équivalent D,, le diamétre équivalent en volume D.,, le diamétre de mobilité électrique
équivalent Dp,,, le diamétre de giration Dy et le diamétre de ’agrégat D,g¢qat (qui correspond au diamétre de la
sphére enveloppant l’agrégat). La détermination des diametres aérodynamique, de mobilité électrique et de
’agrégat repose sur les travaux de Rogak et Flagan (1990) qui lient ces différentes grandeurs au diametre de
giration. Ces relations représentent un point crucial de notre méthode d’inversion des données pour la

détermination de ’indice de réfraction ; nous reviendrons sur cet élément dans le paragraphe 5.6.

Figure 1-8 : Diamétres caractéristiques d’un agrégat (D, < Dey < D, < Dy < Dg < Dagregat)

On voit a travers cette figure la difficulté de comparer les diamétres équivalents d’un tel type
d’agrégat et la nécessité de considérer la nature fractale particuliére des agrégats de suie lors de ’analyse des

informations apportées par les différents dispositifs granulométriques employés.
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2 DESCRIPTION DU DISPOSITIF EXPERIMENTAL

2.1 INTRODUCTION

Dans cette partie, sont présentées les sources de production et l’instrumentation utilisée afin de
caractériser les particules de suie. Nous présenterons tout d’abord les combustibles et les dispositifs utilisés
pour les générer. Les dispositifs de prélévement et d’analyse seront ensuite décrits. Il s’agit principalement du
systeme de dilution FPS (Fine Particle Sampler), des granulométres SMPS (Scanning Mobility Particle Sizer) et
ELPI (Electrical Low Pressure Impactor), du TEOM (Tapered Element Oscillating Microbalance) et du protocole
de détermination de la concentration massique par pesée. Le dernier point portera sur le dispositif utilisé pour
effectuer les prélevements pour l’analyse d’images de particules obtenues par microscopie électronique (MET)
et sur la méthode de détermination des caractéristiques fractales (dimension fractale et préfacteur) a partir de

ces clichés.

2.2 LA VEINE AERAULIQUE

Afin de reproduire des conditions réelles d’incendie dans un espace confiné, un banc expérimental a
été développé et mis en place au cours de cette thése. Ce banc, dénommé BANCO pour BANc de COlmatage,
est issu d’une installation antérieure dédiée a l’étude du comportement en condition d’incendie des éléments
de filtration a trés haute efficacité (THE). Cette installation, utilisée tout au long de cette étude, est
représentée sur la Figure 2-1. Elle se compose d’un foyer d’environ 1 m® surmonté d’une conduite de
ventilation calorifugée. L’air entre naturellement par le bas du foyer et la conduite surmontant le foyer
comporte en fin de ligne des filtres THE qui limitent les rejets de particules de suie et dont le comportement
est étudié au cours de U'essai. Le débit de ventilation dans l’installation est imposé a l’aide d’un systéme
d’extraction et un jeu de vannes permet d’ajuster ce débit sur une gamme allant de 50 a 500 m3/h. Le débit
présent dans les lignes de ventilation est déterminé en mesurant la perte de charge générée par deux
diaphragmes correspondant a deux gammes de débit. La ligne de ventilation est maintenue en température a
’aide d’un réseau de cordons chauffants. La température en différents points de U'installation est mesurée a
’aide d’un réseau de thermocouples. Pour les essais concernant des liquides et des solides, une balance de
précision (METTLER TOLEDO) est placée dans le foyer et permet de mesurer en temps réel la perte de masse du
combustible utilisé. Des analyseurs de CO, de CO,, d’0O, et un capteur d’humidité sont également utilisés sur
Uinstallation afin de caractériser les émissions des différents combustibles. L’ensemble des informations
expérimentales (température, humidité, concentrations en CO, CO,, O,, perte de masse, débit de ventilation)
est controlé et enregistré a 'aide d’un logiciel développé sous un environnement LABVIEW. Nous représentons
de plus sur cette figure le dispositif EXSCA (EXtinction-SCAttering) qui nous permet d’établir les propriétés
optiques (coefficient d’extinction et de diffusion vertical-vertical) des particules de suie. De plus amples

informations sur ce dispositif et sur son principe peuvent étre trouvées dans le chapitre 5.
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2.3 LES FLAMMES ETUDIEES

Notre travail a tout d’abord porté sur une flamme d’acétyléne dite de "référence”. Elle nous a permis
de valider notre installation car elle a été largement étudiée (Koyli et al., 1991b, 1992, 1994), certaines de
ses propriétés sont donc déja connues. Ensuite notre étude s’est portée sur des combustibles et des
configurations plus proches de situations réelles d’incendie. Nous avons ainsi étudié les particules produites par
la combustion d’un liquide (le toluéne) et par un solide représentatif de la famille des plastiques (PMMA :
PolyMethyl MethAcrylate).

2.3.1 RAPPEL SUR LES FLAMMES DE DIFFUSION DANS LES INCENDIES

Les flammes rencontrées lors des situations d’incendie sont des flammes de diffusion. La position du
front de flamme est, a Uinverse des flammes de prémélange, déterminée principalement par les phénoménes
d’inter-diffusion du combustible et du comburant, qui ne se trouvent pas mélangés au préalable. Sur la Figure
2-2 sont représentées une flamme jet, par exemple celle qui est générée par un briquet et une flamme de
nappe liquide. La flamme jet est composée d’un jet de gaz qui possede une vitesse initiale forte et qui
entraine autour de lui une certaine quantité d’air environnant. Apres allumage on obtient entre ce gaz et cet
air une flamme de diffusion. Dans le cas d’un feu de liquide et de solide, on parle encore une fois de flamme
de diffusion mais cette fois-ci c’est une partie de la chaleur dégagée par la combustion (rayonnement +
convection) qui vaporise le combustible. Celui-ci est émis sans vitesse initiale, et ’entrainement des gaz de
combustion est dii aux forces de gravité du fait de la température élevée des gaz. Dans notre étude nous avons
donc cherché a étudier les deux situations : 1- la flamme de diffusion générée par un jet de gaz dans Uair. Elle

nous a permis de valider notre installation. 2- la combustion d’un liquide ou d’un solide.
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Figure 2-2 : Schéma descriptif d’une flamme de briquet et d’un feu de nappe
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2.3.2 COMBUSTIBLES ET BRULEURS ETUDIES

2.3.2.1 Le brileur gaz de référence

La flamme de référence utilisée dans cette étude correspond au cas étudié par Koylu et al. (1991b).
C’est une flamme jet de diffusion turbulente, influencée par les effets de gravité car la vitesse de sortie du gaz
est faible. Le briileur associé a cette flamme de référence est représenté sur la Figure 2-3. Le combustible
passe tout d’abord a travers un nid d’abeille afin d’uniformiser le flux puis a travers deux étages successifs de
billes d’acier (de 5 puis de 3 mm de diameétres) afin de supprimer les perturbations éventuelles. La flamme
s’attache alors a la sortie du brlleur en utilisant l’air environnant comme comburant. Les flammes présentées
sur la Figure 2-3 correspondent a différentes conditions de ventilation (de 100 m3/h a 450 m3/h). Une étude
menée sur la hauteur de flamme a montré que celle-ci était faiblement influencée par la ventilation. En effet
si les débits de ventilation sont importants ils sont établis dans un volume (le foyer) lui aussi important
(environ 1 m?). Les vitesses d’entrainement d’air ne sont donc pas imposées par ce débit de ventilation mais
bien par la flamme elle-méme. Le débit de combustible appliqué dans notre étude est de 5,6 L/min
d’acétyléne. Ce débit impose une vitesse de sortie du gaz faible (0,05 m/s) et un nombre de Reynolds lui aussi
faible (250). Malgré ce nombre de Reynolds tres inférieur a celui d’une flamme turbulente les photographies de
cette flamme, présentées sur la Figure 2-3, soulignent son aspect turbulent. Cette nature turbulente s’explique
par le fait que la combustion modifie les fluctuations turbulentes de la vitesse, le dégagement de chaleur
provoque une expansion des gaz, qui elle-méme entraine une augmentation de la vitesse de ceux-ci. La

structure de la flamme est trés influencée par les effets de gravité.

120

200

Figure 2-3 : Flammes d’acétyléne dans différentes configurations et schéma descriptif du braleur

2.3.2.2 Les combustibles et les brileurs utilisés pour générer un feu de liquide ou
de solide

Outre le gaz de référence (acétyléne), nous avons utilisé deux autres combustibles : le toluéne et le
PMMA. Le premier combustible s’est imposé comme combustible de référence. Le toluéne a été choisi d’une
part pour sa littérature conséquente mais aussi afin de permettre une transition entre la flamme d’acétyléne

de type jet et celle de PMMA typique d’un incendie. Le choix du PMMA a été dicté par la représentativité de ce
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combustible vis a vis d’une installation nucléaire. En effet dans les installations nucléaires, et tout
particulierement les laboratoires et usines, le PMMA est le composant majoritaire des boites a gants.

Pour le toluene, combustible liquide, la combustion s’est opérée dans un récipient cylindrique de
15 cm de diamétre et 30 cm de haut pouvant contenir un litre de combustible. Ce récipient en acier inoxydable
est placé sur une balance afin de mesurer en temps réel la perte de masse de combustible. Pour le combustible
solide, le PMMA employé sous forme de granulés cubique d’environ 2 mm d’arétes, un récipient carré de 30 cm
de coté pour 15 cm de haut a été utilisé. Nous présentons sur la Figure 2-4 les deux flammes produites par ces
deux combustibles : a gauche le toluéne et a droite le PMMA pour différentes conditions de ventilation. Tout
comme pour l’acétyléne, une étude préliminaire a montré que ces flammes étaient peu sensibles aux

conditions de ventilation imposées dans le foyer.

Figure 2-4 : Flammes de toluéne (a gauche) et flammes de PMMA (a droite) pour différentes configurations

2.3.2.3 Calcul de la richesse globale du milieu étudié et caractéristiques des
flammes des différents combustibles

Nous présentons ici les grandeurs caractéristiques des différentes flammes (longueur de flamme,
temps de résidence, nombre de Froude et richesse globale). Un paramétre fondamental régissant la

combustion est la richesse. Il est défini par :
(mcombustible )
q) — Mair gxpérience :S‘ (mcombustible )
(mcombustible ) \ Mair expérience
Mair stoechio

Equation 2-1

Pour exemple nous allons étudier le cas de l’acétyléne. Si on considére la réaction de combustion idéale de
’acétylene (produisant donc exclusivement du dioxyde de carbone et de ’eau) nous avons |’équation - bilan

suivante :

CH> +%02 —2CO: + H20
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On introduit le rapport stoechiométrique massique S qui est tel que :

S=(—m“ir ) Equation 2-2
- quation 2-

combustible ’stoechio

ou encore exprimé en nombre de moles et a partir de I’oxygene présent dans U'air il vient :

nOz.Mair
% O dansl'air

Hcombustible M combustible

S= Equation 2-3

stoechio

Ou n et M désignent respectivement le nombre de moles et la masse molaire, pour ’acétyléne nous avons :
Mcombustible = 26 g/mol
Neombustible = 1 Mole

Noz = 5/2 moles, My, = 28,8 g/mol et % O, dans U’air = 21 %

Ainsi d’apreés son équation-bilan de combustion nous avons pour ’acétyléne :

§$=13,19 Equation 2-4

On parle alors de mélange riche en combustible lorsque la richesse est supérieure a 1 et d’un mélange
pauvre en combustible lorsque la richesse est inférieure a 1. Cette richesse globale permet de prédire la
ventilation des feux dans un milieu confiné et est donc ici particulierement utile. Dans notre étude la richesse
est donc calculée a 'aide de deux paramétres mesurés expérimentalement ; le débit d’air de ventilation qui
nous donne la masse d’air en présence et le débit ou la perte de masse de combustible qui nous apporte la
masse de combustible mise en jeu au cours de U'essai considéré. Nous présentons dans le Tableau 2-1 les
caractéristiques des combustibles utiles a la suite de U’étude. Les calculs des données morphologiques des
différentes flammes (longueur de flamme, taux de dégagement de chaleur et temps de résidence) sont

effectués a partir des approches présentées dans ’annexe 1.

Tableau 2-1 : Caractéristiques physiques des flammes et des combustibles employés dans |’étude (a : approche

de Zukoski, b : approche de Delichatsios, cf. annexe 1)

Masse Diamétre AH Qf Richesse Longueur de Temps de
Combustible Formule molaire mf briileur ¢ flamme Ly résidence t,
(nature) chimique (gfmol) {mim) (kirg) (kw) ¢ (m) (ms)
{mg/s)

Acétyléne CaHz 26 1o 50 50 5,6 0,01 - 0,07 0,4112 I
(gaz) 0,390

Toluéne CaHs 92 160 150 42 6,8 0,01 - 0,15 0,3408 292
{liquide) 0,300

PMMA CeHaOn 100 1000 340 26 26 0,04 - 0,4 0,5602 201
(solide) 0,4800
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2.4 PRELEVEMENT ET DILUTION DE L’AEROSOL

La principale difficulté d’un prélévement est la représentativité de I’échantillon. Cette interrogation
est tout particuliérement justifiée pour les gaz et les particules qui sont prélevés dans les flammes ou dans leur
panache. En effet dans ce cas les gaz, ou les particules, sont produits dans des conditions de température,
d’humidité et parfois de pression trés différentes des conditions ambiantes. Les dispositifs métrologiques
employés afin de caractériser les particules de suie étant essentiellement développés pour [’analyse
d’échantillons a température et pression ambiantes, on congoit toute la nécessité de diluer le prélévement. Il
convient de plus, a ’aide de ce dispositif, de stopper ou rapidement réduire les phénoménes de condensation
et/ou de coagulation susceptibles de transformer les particules lorsqu’elles passent des conditions de flamme
aux conditions ambiantes. La dilution est alors un moyen efficace de remédier a ces différentes difficultés et
afin d’appréhender Uinfluence d’un tel dispositif de prélévement sur les particules de suie, nous allons dans

cette partie en donner la description détaillée.

2.4.1 DIFFICULTES POSEES LORS DU PRELEVEMENT DES SUIES

Depuis une quinzaine d’années de nombreuses études ont été menées sur la caractérisation des
particules émises en sortie des lignes d’échappement automobiles mais aussi dans des flammes
d’hydrocarbures. Dans de nombreux cas le systéme de prélévement et de dilution n’est pas toujours clairement
défini et peut donner lieu a une interprétation erronée des résultats car les concentrations des particules
ultrafines (D, < 100nm) et des nanoparticules (D, < 50 nm) sont trés sensibles a la méthode de prélévement et
de dilution. Abdul-Khalek et al. (1999), Mikkanen et al. (2001) et Lyyranen et al. (2004) ont souligné la
nécessité de diluer les prélévements de particules de suie mais aussi les difficultés inhérentes au prélévement
et a la dilution d’un aérosol fortement concentré, sous haute température et dans un milieu saturé en humidité
et en vapeurs d’imbriilés. Pour la dilution, trois parameétres fondamentaux sont a maitriser (Abdul-Khalek et
al., 1999) : le temps de résidence, le facteur de dilution et la température de dilution.

L’influence du temps de résidence, si elle est prédominante, dépend des conditions de prélévement
de Uaérosol. En effet ce temps de résidence agit comme un temps d’attente favorisant la condensation,
dépendant elle-méme de la quantité d’especes imbrilées, d’acide sulfurique et d’eau disponible, quantité
dépendant elle aussi du facteur de dilution. La température et le facteur de dilution sont aussi des paramétres
trés influents pour les phénomenes de nucléation, celle-ci est d’autant plus importante que les taux et la
température de dilution sont faibles.

Une autre difficulté intervient lors du prélévement d’un aérosol en forte concentration et concerne les
phénoménes de coagulation dans les lignes de prélévement. En effet lorsque la concentration (en particules
par unité de volume) est importante, le nombre et la distribution granulométrique des particules peuvent
évoluer par coagulation. Le Tableau 2-2, d’aprés Renoux et Boulaud (1998), montre une évolution
caractéristique du nombre et du diametre d’un aérosol monodispersé en fonction de la concentration initiale

lorsque seule la coagulation intervient.
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Tableau 2-2 : Evolution par coagulation au cours du temps d’un aérosol monodispersé (d’aprés Renoux et
Boulaud, 1998)

Co_n::t_entration Temps au bout Ter(r:llll:l)s:;ll :)aout
initiale n, duquel le diamétre q .
3 a doublé concentration
(p.cm™) a diminué de moitié
10M4 140 us 20 us
1012 1,4x107%s 2%x1073s
1010 14s 0,2s
108 140 s 20's
108 4h 33 min
10* 16 jours 55 h
102 4 ans 231 jours

On voit clairement a travers ce tableau que, dans notre cas, les phénoménes de coagulation peuvent
étre présents dans la ligne de prélévement pour des concentrations en particules supérieures a 10" p.cm?. En
effet, si on imagine que le temps de transit de ’échantillon dans la sonde est de U'ordre de la seconde ou la
dizaine de seconde, alors il ne faut pas que la concentration initiale soit supérieure a 10" p.cm™.

Cette concentration, si elle semble importante, est cependant couramment atteinte dans les flammes
et peut étre atteinte dans les lignes de ventilation telle que celle présente sur notre installation. Un soin tout
particulier a donc été apporté au choix du systeme de dilution et a la méthode de prélévement des particules
de suie émises dans notre installation. Nous présentons dans les paragraphes suivant le systéeme de dilution

sélectionné et sa validation expérimentale.

2.4.2 PRINCIPE DU SYSTEME DE DILUTION DEKATI FPS 4000

Le dispositif choisi est le Fine Particle Sampler 4000 développé par la société DEKATI. Il est constitué

de deux étages de dilution et son principe de fonctionnement est représenté sur la Figure 2-5.

> Air chauffs
»\u non-chaufte
Aérosol

&
)
8
a
i

Eaaling
channels

NW-40 flange

] Cocingairount

Tube poreux v he

Dilution primaire Dilution secondaire
Tete poreuse Ejecteur

Figure 2-5 : Schéma de principe du systeme de dilution FPS 4000 - DEKATI
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La premiére dilution effectuée a l’aide d’un tube poreux est une dilution a chaud. L’air préalablement chauffé
est mélangé a l’aérosol a travers les orifices du tube poreux. Cette dilution primaire est indispensable car elle
permet de "dé-saturer” le prélévement et évite la condensation de la vapeur d’eau au cours de la dilution
secondaire. Elle permet de plus de figer chimiquement [’aérosol. La seconde dilution repose sur un systéme de
dilution de type éjecteur et impose le débit de prélevement du dispositif. Cette aspiration est possible a l’aide
d’un venturi, U'air injecté en amont du venturi génére une différence de pression entre U’entrée et la sortie.
L’air injecté n’est pas chauffé et permet d’amener ’aérosol a une température proche de la température
ambiante. Ces deux dilutions successives fournissent un facteur de dilution (Dilution Ratio) compris entre 10 et

100 et adapté a des températures de prélévement pouvant atteindre 300°C.

2.4.3 VALIDATION DU SYSTEME DE DILUTION

Le systéeme de dilution étant le point de départ de notre étude nous avons jugé indispensable de
valider ce dispositif de prélevement. Dans un premier temps, une étude préliminaire, a ’aide d’un gaz
(hélium) et d’un aérosol étalon (DiOctyl Sebacate DOS), a porté sur la validité des valeurs calculées du facteur
de dilution. Ensuite I’étude de ’influence de la dilution sur les caractéristiques des échantillons a été menée
sur un aérosol d’agrégats de suie d’acétyléne.

En premier lieu nous avons étudié le comportement du systeme de dilution pour un gaz et pour un
aérosol de référence. Cette premiére étape nous a permis de valider le calcul du facteur de dilution. Le gaz
sélectionné pour cette étude est U’hélium et U'aérosol étalon est composé de gouttes de DOS. Les
concentrations amont et aval de la dilution sont déterminées a [’aide d’un spectrométre de masse pour le gaz
et a l'aide d’un compteur de particules (CNC 3022A TSI) pour l’aérosol. Les facteurs de dilution calculés en
comparant les concentrations mesurées avant et apreés dilution sont alors comparés aux facteurs de dilution

estimés par le systeme de dilution. Les résultats de cette étude sont présentés sur la Figure 2-6.
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Figure 2-6 : Validation expérimentale du dispositif de dilution FPS 4000 (DR FPS : facteur de dilution calculé

par le dispositif FPS, DR DOS -DR He : facteur de dilution mesuré expérimentalement)

On observe une bonne cohérence entre les facteurs de dilution calculés par le dispositif et les facteurs
de dilution déterminés expérimentalement. Cette cohérence se confirme tout particulierement pour des

facteurs de dilution inférieurs a 50. Au-dela, les débits injectés sont plus difficilement maitrisables et les
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débits de prélévement en entrée du dispositif étant tres faibles il semble difficile de les maitriser. Suite a
cette validation nous avons étudié Uinfluence de cette dilution sur la distribution granulométrique d’un aérosol
d’agrégats de suie. Pour cela nous avons déterminé la distribution granulométrique de l’aérosol d’agrégats de
suie issus de la combustion d’acétyléne a [’aide d’un granulomeétre pour différents facteurs de dilution (Figure

2-7).
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Figure 2-7 : Influence de la dilution sur la distribution granulométrique d'un aérosol de suie (la légende

contient les différents facteurs de dilution appliqués)

On voit sur la Figure 2-7 que la dilution n’induit pas de modification fondamentale de ces
distributions. L’écart-type ainsi que le mode de ces distributions ne sont pas particulierement sensibles au
facteur de dilution. La Figure 2-8 présente ensuite l’évolution de la concentration numérique, mesurée a ’aide
du compteur de particules (CNC 3022A TSI), en fonction du facteur de dilution. Nous présentons également sur
cette figure une fonction idéale de dilution déterminée a partir de la concentration mesurée pour le plus faible
facteur de dilution (DR=11) qui est alors divisée par la valeur calculée du facteur de dilution considéré.
L’incertitude sur le facteur de dilution présentée sur la Figure 2-8 est une "donnée constructeur” et est de
Uordre de 10 %. Le trés bon accord entre les valeurs observées et calculées montre qu’il n’y a pas de pertes

importantes de particules dans la ligne de prélévement.
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Figure 2-8 : Evolution de la concentration de suie en fonction du facteur de dilution (la fonction de dilution est

la valeur de la concentration la plus importante pondérée par les valeurs du taux de dilution)

43



2.5 ANALYSE PONDERALE DE L’AEROSOL DE COMBUSTION

2.5.1 INTERET DE L’ANALYSE PONDERALE DES PARTICULES DE SUIE

Une grandeur particulierement utile est la concentration massique. L’intérét majeur de sa mesure
directe est d’apporter une information sur la masse volumique des particules de suie. En effet les dispositifs
granulométriques, qui seront présentés dans la partie 2.6, permettent eux aussi de déterminer la
concentration massique. Cette détermination n’est cependant pas directe et passe par une conversion du
nombre de particules en concentration massique grace a la connaissance de la masse volumique. Celle-ci, si
elle est bien connue et prévisible pour des particules sphériques, est dans le cas d’agrégats moins évidente a
déterminer. La mesure directe de la concentration massique par pesée permet alors de vérifier la validité des
valeurs de masse volumique employées dans les granulomeétres. L’avantage des dispositifs d’analyse pondérale
des particules de suie est donc qu’il n’est pas nécessaire de connaitre la forme des agrégats de suie. Nous
présentons dans ce paragraphe les différentes informations apportées par ’analyse pondérale et les grandeurs
définissables et utilisables comme informations de référence. La concentration massique de suie peut étre
déterminée dans la ligne, soit a l’aide de pesée sur filtres soit avec un TEOM (Tapered Element Oscillating
Microbalance) dont le fonctionnement sera donné ultérieurement. On peut alors définir deux grandeurs
caractéristiques, le facteur d’émission de suie ¢ et la fraction volumique f, . Le facteur d’émission correspond a
la masse de particules de suie émise par masse de combustible consommé :

Misuics _ Concentration massique de suie.débit de ventilation  Equation 2-5
MCombustibl econsommé Perte de masse de combustibl e

Hsuies =

La fraction volumique quant a elle est définie comme étant le volume de particules de suie par unité de
volume de U’échantillon gazeux. On la définit a ’aide de la concentration massique de suie Cs et de la masse
volumique py, des particules primaires :

fy = Msuies Equation 2-6
Prp

Cette fraction volumique est particulierement utile puisqu’elle permet une comparaison avec les fractions
volumiques déterminées optiquement a ’aide du banc expérimental EXSCA. On pourra donc, aprés avoir

déterminé la masse volumique des particules primaires de suie établir la fraction volumique en suie.
2.5.2 ANALYSE PONDERALE EN TEMPS REEL : LE TEOM

Le principe du TEOM (Tapered Element Oscillating Microbalance) est similaire a celui des
microbalances de laboratoire. Dans ces dispositifs la masse mesurée par le capteur résulte du changement d’un
parametre (dans notre cas, la fréquence d’oscillation) qui est directement couplé a la variation de masse. Le
cceur de la microbalance TEOM est un élément oscillant, en réalité un tube creux dont une extrémité est fixe
et Uautre peut osciller librement. A cette extrémité libre est placé un filtre interchangeable. Le flux prélevé
passe a travers ce filtre et est conduit a travers I’élément oscillant creux. Le débit de prélévement est quant a
lui maintenu fixe a aide d’un régulateur de débit massique. Le schéma de principe de ce dispositif est
présenté sur la Figure 2-9.

44



De¢bit de
prelévement

Filtre
mterchangeable

- Elément
d
oscillant

Vers le |
regulateur de b — [ 2 -

deébit

Unité

d*amplification

de I'élément Mesureur
oscillant De
frégquence

Figure 2-9 : Schéma décrivant le principe de la microbalance TEOM

Etant donné que U’élément oscillant est exposé a un écoulement controlé, celui-ci vibre a sa fréquence propre,
tout comme la branche d’un diapason. Un circuit électronique entretient Uoscillation de cet élément. En
paralléle, un dispositif électronique mesure la fréquence avec une période d’échantillonnage de 0,42 s.
L’élément oscillant peut étre considéré simplement comme un ressort caractérisé par sa masse M et sa raideur
K. Comme tout systéme oscillant, lorsque la masse du systéme augmente, sa fréquence d’oscillation f diminue.

On peut ainsi établir la relation suivante :

/=, /% Equation 2-7

On peut de plus établir une relation entre la variation de masse dm et la variation de fréquence :
_ 1 S
dm —KO(W Equation 2-8
1 0

Avec :
dm : variation de masse
Ko : constante d’élasticité (constante spécifique incluant la conversion en masse)
fo : fréquence initiale (Hz)

fi : fréquence finale (Hz)
La constante de calibration de U'instrument K, peut étre facilement déterminée a l’aide de cette relation. Il

suffit en effet de mesurer la fréquence d’oscillation avec et sans un filtre de référence dont la masse est

parfaitement connue. La fiabilité de la mesure dépendra ensuite de la qualité de cet étalonnage préalable.
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2.5.3 PESEE SUR FILTRE

En paralléle du dispositif TEOM nous avons effectué des pesées sur filtre afin de valider ’utilisation de
cette microbalance mais aussi afin de déterminer au cours de chaque essai un facteur réel de dilution. Le
principe de détermination de la concentration massique est assez simple. On utilise pour cela des filtres Tres

Haute Efficacité (THE). Un schéma décrivant ce dispositif de prélévement est présenté sur la Figure 2-10.

Buse de prélevement Porte filtre  Filtre THE Air comprimeé

~

Figure 2-10 : Schéma de principe du prélévement pour pesée sur filtre

Les filtres utilisés sont en fibre de verre et ils sont pesés avant et aprés chaque prélevement. Cette
pesée a une importance toute particuliére puisqu’elle conditionne la qualité de la mesure de concentration
massique, elle est donc généralement effectuée trois fois de suite afin de prendre en compte sa variabilité. Les
filtres étant particulierement hydrophiles nous les étuvons a 130°C avant et apres chaque pesée afin de
supprimer ’humidité présente sur ces filtres. La masse de suie déterminée par pesée my,e est ensuite utilisée
pour calculer la concentration massique en suies. Le volume de prélévement V. est déterminé quant a lui a
’aide d’un débitmétre massique et le volume réel est recalculé a partir de la température mesurée T, au point

de prélévement. La concentration massique C; est alors telle que :
msuie.ﬂef

Co=———F—F—— Equation 2-9
Avec : * Qpré.At]})ré .
C, : concentration massique en suie (mg/m?)
Mgie : Masse de suie prélevée sur le filtre (mg)
Tore : température au point de prélevement (K)
Qur¢ : débit de prélévement mesuré par le débitmétre massique (m>/s)
Vire=Qpre . At Equation 2-10

At : durée du prélévement (s)

Tef - température de référence du débitmétre massique (K)

Cette concentration déterminée par pesée a été utilisée a la fois pour déterminer la concentration
massique au point de prélévement mais aussi pour recalculer au cours des essais le facteur de dilution en
mesurant la concentration en amont et en aval du systeme de dilution. Ce dispositif a de plus été utilisé afin
d’effectuer les prélévements pour réaliser des clichés de microscopie électronique permettant ’analyse

morphologique des particules de suie.
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2.5.4 ETUDE COMPARATIVE DES DONNEES DU TEOM ET DES FILTRES

Une étude comparative des concentrations massiques a été menée pour les suies produites par les
différents combustibles. Pour cela des prélévements ont été effectués apres la dilution a la fois sur filtres et a
la fois a ’aide du TEOM. Nous représentons les données comparées sur la Figure 2-11 ainsi que deux fonctions
de régression linéaire, une premiére supposant une ordonnée a l’origine nulle ’autre non. La relation idéale

(y=x) est également représentée afin de souligner les écarts existants entre le TEOM et les pesées sur filtres.
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Figure 2-11 : Relation entre concentration TEOM et concentration filtres

La principale conclusion de cette étude comparative est la trés bonne concordance des données issues

du TEOM et des pesées sur filtre.

2.6 DISPOSITIFS GRANULOMETRIQUES

2.6.1 GRANULOMETRE A MOBILITE ELECTRIQUE : LE SMPS

Le granulométre SMPS (Scanning Mobility Particle Sizer) est basé sur ’analyse de la mobilité électrique
des particules. Il permet de caractériser des particules de diamétres submicroniques. La mesure consiste tout
d’abord a imposer une loi de charge a ’aérosol avant de sélectionner une bande de mobilité électrique précise
a aide d’un classificateur et a compter les particules correspondantes a l’aide d’un compteur optique. La
chaine de mesure SMPS est composée d’un classificateur électrostatique (Differential Mobility Analyser DMA) et
un compteur de particules (Condensation Nucleus Counter CNC). Un schéma d’ensemble de la chaine de
mesure SMPS est présenté sur la Figure 2-12. Nous présentons dans les parties suivantes le principe de ’analyse

de mobilité électrique et les divers éléments composant ce systéme.
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Figure 2-12 : Schéma descriptif du granulometre SMPS

2.6.1.1 La notion de mobilité électrique

Considérons une particule de charge q évoluant dans un champ électrique de force E. Cette particule

subit alors une force électrique F telle que :

F:qE Equation 2-11

En considérant que la particule porte un faible nombre de charges, cette particule finit par atteindre une

vitesse de migration limite pour laquelle la force de trainée et la force électrostatique sont en équilibre :

vie=NeBE=/,F Equation 2-12
Avec :
N Nombre de charges élémentaires portées par la particule
e Charge élémentaire (e=1,609.107"° C)
B Mobilité dynamique de la particule
Z, Mobilité électrique de la particule

La mobilité dynamique étant telle que :

B= Cc . .
_37Z'/JD Equation 2-13
m
Avec :
n Viscosité dynamique du gaz (kg.m".s™)
Dm Diameétre de la particule (m)
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La mobilité électrique Z, est alors telle que :

ZPZ?];/;:Z—'DC:Z Equation 2-14

Cette relation souligne bien le fait que la mobilité électrique est d’autant plus importante que le diamétre de
la particule est faible, cette méthode est donc particulierement adaptée aux particules submicroniques. Le
granulométre SMPS nous apporte une information sur la distribution granulométrique en terme de diamétre de
mobilité électrique des particules étudiées. Pour une particule sphérique nous pouvons parler d’un réel
diamétre de mobilité électrique en revanche, pour des particules dont la forme est plus complexe, des
agrégats de suie par exemple, il convient plutot de parler de diamétre équivalent de mobilité électrique. Ce
diameétre correspond alors au diamétre de la sphére de mobilité électrique équivalente a la particule
considérée. Ce terme équivalent alourdissant considérablement I’exposé nous utiliserons, par abus de langage,

le terme de diamétre de mobilité électrique a la fois pour des sphéres et a la fois pour des agrégats de suie.

2.6.1.2 Le classificateur et la sélection des particules

Nous venons de voir qu’une particule se déplacait dans un champ électrique selon sa mobilité
électrique Z, qui est fonction du diameétre de la particule. On peut donc concevoir une sélection des particules
selon cette mobilité électrique en les faisant passer dans une colonne (ou classificateur) ou régne un champ
électrique continu. On peut établir une relation directe entre le champ électrique imposé dans cette colonne

et le diamétre des particules qui en sortiront :

D._ 2N.eV.Lc
C. 3'lu'qSh'1 ”n Equation 2-15
ri
Avec :
? Potentiel électrique moyen sur le cylindre interne (V)
L. longueur du classificateur (m)
Gsh Débit d’air d’entrée dans le classificateur (m3.s™)
ry rayon intérieur de l’espace annulaire (m)
r rayon extérieur de I’espace annulaire (m)

La Figure 2-13 présente le fonctionnement du classificateur et le circuit des flux d’air ce qui permet de mieux
comprendre U'ensemble des étapes qui permettent la classification des particules. Les particules sont tout
d’abord chargées sous ’influence d’un champ d’ions générés par une source radioactive de ¥Kr. L’aérosol a la
sortie du chargeur est globalement neutre et il est ensuite introduit dans la colonne ou est appliqué un champ
électrique. La classe de particules sélectionnée dépend de la tension appliquée dans la colonne (équation 2-
15). La trajectoire des particules de cette classe dans la colonne est régie par la compétition entre les forces
de trainée et les forces électrostatique dans la colonne. L’aérosol ayant méme mobilité a la sortie du DMA est

envoyé dans un compteur de noyaux de condensation afin de déterminer sa concentration en nombre.
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Figure 2-13 : Schéma descriptif de [’analyseur de mobilité électrique (TSI)

2.6.1.3 Le compteur a noyaux de condensation

Le comptage des particules sortant du classificateur est assuré par un compteur a noyaux de
condensation. Le comptage s’effectue en analysant la lumiére diffusée par les particules préalablement
grossies par condensation de vapeurs de butanol. L’échantillon prélevé passe au-dessus d’une cuve chauffée et
saturée en butanol. Les vapeurs se condensent autour de chaque particule en traversant un tube condenseur
refroidi a 10°C. Le comptage est ensuite effectué optiquement sur ces gouttes de l’ordre de 10 pm, comptage
indépendant de la taille initiale des particules et de leurs propriétés optiques. Le schéma présent sur la Figure

2-14 permet d’appréhender le principe du compteur 3022A TSI utilisé.

MobpEL 3022A CoNDENSATION PARTICLE COUNTER

AP
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—> — —
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Cooled Condenser Three-way Valvel k—l «— Optional Make-up Air

Heated Saturator

] Optional Bypass Flow

Aerosol Flow
. te—— - . —«— Samplelnlet

Liquid Pool

Liquid-soaked Felt

Figure 2-14 : Schéma descriptif du principe de fonctionnement d’un CNC
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2.6.1.4 L’impacteur d’entrée du SMPS

L’impacteur d’entrée du SMPS stoppe les particules les plus grosses pouvant porter plusieurs charges

et empéche leur présence dans la colonne de classification du SMPS. Nous présentons, sur la Figure 2-15, une

vue en coupe de cet impacteur afin d’appréhender le phénoméne mis en jeu.

.

L P
NN p
N5
4 -

< -

—— Nez d'impaction

Lignes de courant
T
Plan
d'impaction

e

Figure 2-15 : Schéma descriptif d’un orifice et d’un plateau d’impaction

Les particules traversent le nez d’impaction et subissent ensuite un brusque changement de direction (90°).

Les particules a plus forte inertie se dévient des lignes de courant et viennent s’impacter sur le plateau

présent en sortie du nez d’impaction. Les particules dont Uinertie est plus faible, suivent les lignes de courant

et ne sont donc pas stoppées. On peut établir un diamétre de coupure correspondant au diamétre pour lequel

50 % des particules sont arrétées. Par définition le diametre de coupure est fonction du diamétre du nez

d’impaction, du débit dans l’impacteur et des propriétés du gaz :

Avec :

O Stk
DS"‘\/ 4.0,.CcO

diamétre de coupure (m)

Nombre de Stokes :M
(Stk ouw

Vitesse moyenne dans le nez d’impaction (m/s)
Viscosité du gaz (Pa.s)

diamétre du nez d’impaction (m)

Masse volumique de la particule (kg/m?)
Coefficient de Cunningham

Débit volumétrique (m3/s)

Equation 2-16

Equation 2-17

Ce diamétre de coupure rend compte du comportement aérodynamique et l’on peut s’interroger sur

Uutilisation d’un tel diameétre afin d’apporter une condition limite au SMPS qui délivre une information sur le

diameétre de mobilité électrique. En effet, si pour des particules sphériques, le lien entre le diametre

aérodynamique et le diametre de mobilité électrique réside dans la masse volumique de ces particules, qu’en

est il pour des particules non sphériques ou des agrégats de suie ? On peut s’interroger sur la validité d’une

telle hypothése et nous reviendrons sur ce point dans la partie 3.
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2.6.2 LE GRANULOMETRE AERODYNAMIQUE ELPI

Nous allons présenter dans cette partie le principe de fonctionnement de ’impacteur basse pression
ELPI. Nous ne reviendrons pas dans cette partie sur la théorie de l’impaction développée précédemment lors
de la description de 'impacteur d’entrée du SMPS (cf. 2.6.1.4). Cet impacteur est particuliérement intéressant
car il couvre une large gamme spectrale de diamétre allant de 0,03 a 10 pm et surtout ce dispositif fournit la
distribution granulométrique en un temps trés court (de Uordre de la seconde) ce qui permet un suivi de
’aérosol en temps réel dans de nombreuses applications. L’ELPI est un impacteur en cascade, il est composé
de différents étages successifs d’impaction qui permettent de recueillir des particules dont les diamétres
dépendent de la géométrie de ces étages et des débits utilisés. La particularité de cet impacteur par rapport
aux impacteurs plus classiques de type ANDERSEN est que le prélévement s’effectue en basse pression. En effet
le nombre de Stokes dépendant du facteur de correction de Cunningham qui est lui-méme proportionnel a la
pression (cf. 1.3.3.2), la limite inférieure d’un tel impacteur est abaissée, on passe alors d’une limite
inférieure de 300 nm avec un impacteur classique a 30 nm avec ce type d’impacteur. La Figure 2-16 permet

d’appréhender le fonctionnement de ce dispositif.
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Figure 2-16 : Schéma descriptif du principe de fonctionnement d’un ELPI

L’aérosol passe tout d’abord dans un chargeur a effet couronne qui lui impose une loi globale de charge. Les
particules sont ensuite collectées par impaction sur 13 plateaux successifs et des électrométres mesurent le
courant induit sur chacun des plateaux par les particules chargées. La concentration particulaire est alors

déterminée a ’aide de l’équation suivante :

CZWIQQ Equation 2-18
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Avec :

C Concentration particulaire (#/cm?)

Courant (A)

P Pénétration dans le chargeur

N Nombre moyen de charges par particules
Charge élémentaire (e = 1,6.107 C)

Q Débit dans l’impacteur ( Q = 9,7 L/min)

La conversion des courants mesurés | en concentration en nombre de particules C est fonction de ’efficacité

du chargeur E, :

Ecn=PNeQ Equation 2-19

Cette efficacité est déterminée expérimentalement en fonction du diametre de mobilité électrique des
particules, ainsi d’aprés Marjamdki et al. (2000) U'efficacité du chargeur peut se définir de la facon suivante :
4,48 * Dp1,9087, D, < 0,095 pm
Ec =PNeQ= < 1,2930 * D,"**%, 0,095 < D, < 1,196 ym
1,3529 * D,"""*%, 1,196 ym < D,

Cette fonction a été déterminée a partir d’aérosol étalon de NaCl et d’huile DOS et nous présentons son

évolution sur la Figure 2-17 en fonction du diameétre de Stokes.
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Figure 2-17 : Fonction de charge du chargeur a effet couronne du ELPI (d’aprés Marjamaki et al., 2000)

L’ELPI est composé de treize plateaux d’impaction en cascade, ce qui donne accés a douze classes mesurées
allant de 30 nm a 10 pm (le premier étage d’impaction n’est pas mesuré). En réalité, le nombre limité de
classes implique que le diamétre fourni par classe représente un intervalle assez large donc la précision sur
certaines classes est faible, en particulier pour les particules submicroniques. Cela est donc pénalisant pour la

présente étude sur les aérosols de suie.
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2.7 ANALYSE DES AGREGATS PAR MICROSCOPIE ELECTRONIQUE

La principale difficulté dans cette analyse est liée a la méthode de préléevement de |’échantillon.
Diverses méthodes ont été exploitées et nous présentons ici les principales qui ont été utilisées a la fois dans la

zone de flamme et dans la zone de fumées.

2.7.1 ETAT DE L’ART DES DISPOSITIFS DE PRELEVEMENT

La premiére méthode repose sur le principe de la thermophorése. Lorsque des particules sont dans un
gaz ou il existe un gradient thermique, elles sont soumises a une force qui les déplacent des hautes vers les
basses températures. Ce comportement a été utilisé dans plusieurs études (Megaridis et Dobbins, 1987, Koylii
et Faeth, 1995b, Sorensen et Feke, 1996, Hu et al., 2003) pour effectuer des prélévements dans des flammes
d’hydrocarbures. La sonde est composée d’une micro-grille de microscopie électronique qui est rapidement
insérée dans la flamme a U’aide d’un dispositif a air comprimé (cf. Figure 2-18). La sonde portant la grille de
microscopie reste dans la flamme quelques millisecondes et elle est ensuite rapidement retirée. Si cette
méthode est couramment employée, on peut cependant se poser quelques questions sur sa réelle
non-intrusivité et sur sa représentativité. En effet que se passe-t-il lors du retour de la sonde a extérieur de
la flamme? De plus, ce dispositif reposant sur la diffusion thermophorétique, on peut supposer que le

prélevement des particules de plus faibles diametres est privilégié par rapport aux plus gros agrégats.
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Figure 2-18 : Dispositif de prélévement par thermophorése (Hu et al., 2003)

La seconde méthode de prélevement repose sur le phénoméne d’impaction. En effet si ’écoulement
est a une température modérée, le phénomeéne de thermophorése sera réduit et l'impaction sera plus
importante. On insere donc directement une grille de microscope dans un flux de particules qui vont se
déposer par impaction. Cette technique est plus généralement utilisée dans les zones de fumées ou bien apreés
une dilution préalable mais ce principe peut présenter un inconvénient majeur. En effet on peut s’attendre a
sélectionner préférentiellement les plus grosses particules au détriment des fines particules qui ont tendance a
suivre les lignes de courant. Cette méthode a été utilisée par Sorensen et Feke (1996) et Van Hulle et al.

(2002). La méthode employée dans cette étude repose sur le principe de cette technique d’impaction.
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2.7.2 DISPOSITIF DE PRELEVEMENT UTILISE DANS CETTE ETUDE

Les particules de suie étudiées ici sont prélevées dans la zone de fumées dont la température est
modérée, la collecte par thermophorése a donc été écartée. Etant donné le nombre important de
prélévements effectués, le support employé dans le porte-filtre n’est pas une grille mais un filtre a orifices
calibrés (NUCLEPORE). La principale difficulté de cette méthode réside dans la durée de prélévement. En effet
méme si ces prélévements se déroulent aprés la dilution, la concentration en nombre de particules reste
importante (10° - 107 p/cm®) et un temps de prélévement trop important peux alors entrainer la formation
d’agrégats non représentatifs sur le filtre. Cette difficulté est bien représentée par la Figure 2-19 ou

apparaissent des clichés obtenus respectivement pour 2 s et 10 s de prélévement.

Figure 2-19 : Surface observée au MET d’un filtre aprés 10 s (a gauche) et 2 s (a droite) de prélévement

On s’apercoit qu’il existe des agrégats de plus grandes tailles sur ’échantillon effectué pendant 10 secondes
comparé a celui qui a duré 2 secondes. Nous ne pouvons affirmer si cette différence est due a une
agglomération sur le support ou si elle est due a une collecte plus efficace de ’ensemble des particules lorsque
le temps de prélévement augmente. Nous avons cependant préféré utiliser des temps de prélévement courts,
de 1 a 2 secondes, ce qui correspond a des débits dans le porte-filtre de U'ordre de 15 l/min. Les filtres
NUCLEPORE étant composés de polycarbonate, les prélevements sont ensuite métallisés puis déposés sur des
grilles de microscopie électronique. L’extraction du prélévement est effectuée sous un flux de chloroforme, les
filtres composés de polycarbonate sont alors dissous et on récupére un "gateau” composé d’une épaisseur de
graphite, des agrégats de suie et d’une fine couche de filtre. La nature de ce "gateau” est particulierement

visible sur la Figure 2-19 ou les pores du filtre NUCLEPORE (ici de 0,8 pm) sont visibles.

2.7.3 TRAITEMENT DES CLICHES DE MICROSCOPIE ELECTRONIQUE

Le but de l’analyse des clichés obtenus par Microscopie Electronique par Transmission (MET) est
d’obtenir des informations statistiques sur la morphologie des agrégats de suie. Afin de reproduire toute la
population d’agrégats composant l’aérosol on effectue un nombre important de clichés (environ 50) et les
clichés sont ensuite digitalisés afin d’isoler les agrégats du fond uniforme des filtres. Deux niveaux de couleurs
sont alors disponibles, le noir correspondant a ’agrégat et le blanc au filtre. Les images sont ensuite analysées

a l'aide d’un logiciel développé au cours de cette étude sous un environnement Matlab.
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2.7.3.1 Détermination de Ry, Ny et R,

Comme indiqué dans la partie 1 la morphologie des agrégats de suie peut étre décrite a l’aide d’une
relation fractale (équation 1-4), celle-ci permet de calculer le nombre de particules primaires N, en fonction
du rapport du rayon de giration Ry sur le rayon des particules primaires Ry,. Ce dernier est déterminé
directement sur les clichés et on considére alors que les particules primaires ont toutes le méme rayon dans un
agrégat. La détermination du nombre de particules N, passe par le comptage des pixels composant les
agrégats, connaissant le nombre de pixels constituant une particule primaire, le nombre de particules
primaires composant |’agrégat est alors facilement accessible. Il convient cependant de remarquer que l’on
détermine une information tridimensionnelle (N,) a partir de clichés de transmission a deux dimensions et on

utilise une relation empirique afin de lier ces informations :

NP=ka.[Sa) Equation 2-20
Sy

Avec :
S, et S, : aires de projection de ’agrégat et d’une particule primaire (m?)

o et k, étant des constantes

Cette relation s’appuie sur des travaux expérimentaux et numériques (Medalia et Heckman, 1969, Samson et
al., 1987, Megaridis et Dobbins, 1990, Koylu et al., 1995a et b, Sorensen et Feke, 1996, Brasil et al., 1999)
qui ont permis la détermination des constantes o et k,. Nous avons ainsi pour valeurs de ces deux constantes ;
o =1,09 - 1,10 et k, = 1,15 - 1,16. Suite aux travaux de Van Hulle (2002) nous avons finalement utilisé des
valeurs de a et k, respectivement de 1,095 et 1,155. La détermination de la surface projetée de |’agrégat S,
s’effectue par comptage des pixels composant [’agrégat et la surface projetée d’une particule primaire a laide
du rayon des particules primaires déterminé sur les clichés. On peut définir la surface projetée de l’agrégat a
partir de la valeur des pixels de 'image digitalisée. Si on définit P.s(X,y) la valeur du pixel placé en (x,y),
’image étant digitalisée cette variable peut prendre la valeur O (absence de suie) ou 1 (présence de suie). La

surface de projection de ’agrégat correspond donc a la somme des valeurs des pixels composant le cliché :
Sa:zpres(x,y) Equation 2-21
xy

Les coordonnées du centre de masse sont alors calculées a partir de la relation suivante :

XB

i;xﬁex(x, V)
= Equation 2-22

yB L res
< ;y-P (x.y)
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Le rayon de giration est défini comme la moyenne des carrés des distances entre les particules primaires et le
centre de masse de ’agrégat, on peut aisément le calculer. On peut calculer sa valeur Rq ;p a partir de clichés

a deux dimensions :

B Y Pl ) 0P+ Equation 2.23

Le rayon de giration réel 3D de l’agrégat est déterminé grace a la relation suivante et issue de nombreuses

études (Cai et al.,1993 et 1995, Sorensen et Feke, 1996) :

12
Dr+2.a ,
Re3p= —————| .Reop Equation 2-24
g [ D42 g q

2.7.3.2 Détermination de Ds et ks

Pour chaque agrégat, on connait le nombre de particules N, et le rayon de giration Ry 3p, on peut alors
tracer la courbe Ln(Np) = f(Ln(Rg/Rpp). La Figure 2-20 est un exemple obtenu a partir de clichés de suies

d’acétyléne.

y=1.8478x + 0.8358
R?=0.9171

2 T T T T T
1 1.5 2 2.5 3 3.5 4

Ln(Rg/Rpp)
Figure 2-20 : Détermination de la loi fractale et de la morphologie de particules de suie d’acétyléne

La bonne corrélation et la relation linéaire observées sur cette figure confirment la validité de la

procédure permettant de déterminer N, et Ry :

Dy
Nkaf(gpi) Equation 2-25

La détermination de la dimension fractale et du préfacteur est alors directe a partir des résultats tels
que ceux illustrés sur la Figure 2-20. La pente de la régression linéaire est la dimension fractale D; et
’ordonnée a lorigine le logarithme du préfacteur k;. On retrouve sur la Figure 2-20 une valeur pour la

dimension fractale D = 1,85 et une valeur de k¢ = 2,31 pour le préfacteur.
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2.7.3.3 Incertitude sur la détermination de Ds et ks

La détermination expérimentale des paramétres morphologiques (Ds et k) passe par ’analyse d’une
régression linéaire des couples de données expérimentales (Ln(Rg/Rp,) 5 Ln(N)), les incertitudes associées a la
dimension fractale et au préfacteur correspondent donc aux incertitudes inhérentes a la régression linéaire. On

introduit, afin de déterminer ces incertitudes, le paramétre s :

S (Ln(Np)—Ln(Np fit)}

= Equation 2-26
n—2

Avec :
n = nombre de données composant la série
N, = nombre de particules composant |’agrégat

fit = valeur issue de la régression linéaire pour la donnée i de la série

L’incertitude sur la pente et l’ordonnée a ’origine qui correspondent respectivement a la dimension fractale et

au préfacteur sont donc de la forme :

S2

Incertitude sur Dy =

n

S (Ln(Re/ Ry~ Ln(Re/ Ro) |

i=1

Equation 2-27

e —
Ln(Rs/R
Incertitude sur In(ky) =s>. 1y Re/ Rr) Equation 2-28

S (La(Rel Ry~ Ln(Rel Ror) |

i=1

Les incertitudes associées sont pour la dimension fractale inférieures a 10 % tandis que pour le
préfacteur cette incertitude peut atteindre des valeurs supérieures a 50 %. La forte incertitude sur le

préfacteur fractal explique en partie la disparité des valeurs rencontrées dans la littérature.
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3 TRAITEMENT DES DONNEES ET RESULTATS
EXPERIMENTAUX

3.1 INTRODUCTION

Deux dispositifs granulométriques (SMPS et ELPI) ont été utilisés et ont apporté des informations sur la
distribution en taille des agrégats de suie. L’analyse des résultats fournis par ces dispositifs est simple si les
particules ont une morphologie peu éloignée de la sphére mais, si l’on considére des agrégats, nécessite des
précautions quant a Uinterprétation. Concernant les suies, une réflexion a été menée sur la réponse de ces
instruments pour les particules de type agrégat. Ce chapitre détaille deux axes de réflexion : le premier a
porté sur la comparaison des informations apportées par ces deux dispositifs quand ils sont placés en série sur
la ligne d’échantillonnage. Cette étude, initialement prévue afin de déterminer la dimension fractale par une
méthode plus directe que ’analyse des clichés MET, nous a apporté des informations intéressantes sur la masse
volumique effective des agrégats ainsi que sur le lien existant entre le diametre de mobilité électrique et le
diamétre aérodynamique des particules de suie. Le second axe s’est orienté sur ’analyse des données fournies
par ces dispositifs quand ils sont mis en paralléle sur la ligne d’échantillonnage. Cela a entrainé une réflexion
sur le phénomeéne de charges multiples dans le SMPS et sur le lien existant entre le diamétre aérodynamique et
le diameétre de mobilité électrique pour UELPI. Les résultats de I’étude en série ont été utilisés dans la seconde
partie de cette réflexion et ont permis une meilleure compréhension des difficultés rencontrées lors de I’étude

des particules de suie.

3.2 ANALYSE EN SERIE DMA-ELPI

Nous avons vu dans la partie 2.7 une méthode de détermination expérimentale de la dimension
fractale et du préfacteur fractal des agrégats de suie. Or les récents travaux de Van Gulijk et al. (2004) ont
souligné la possibilité d’établir par une autre méthode la dimension fractale des particules de suie en
effectuant la détermination en série des diametres de mobilité électrique et aérodynamique de ces agrégats.
Nous présentons dans cette partie la théorie de cette approche ainsi que les essais menés sur un aérosol de

référence et des agrégats de suie.

3.2.1 RAPPEL DES NOTIONS DE BASE

3.2.1.1 Relations théorigues entre le diamétre de mobilité électrique et le

diamétre aérodynamique de particules de morphologie fractale

Nous citons ici essentiellement les travaux de Hess et al. (1986), Kitz et Schmidtt-Ott (1990),
Schmidt-Ott et al. (1990) et Van Gulijk et al. (2004). Nous savons qu’il existe une relation entre le nombre de
sphérules N, et le diamétre de giration Dg de ’agrégat (chapitre 1). Schmidt-Ott et al. (1990) admettent qu’il

existe un rapport constant entre le diamétre de mobilité électrique et celui de giration :

Dy
Dy Dm .
NpocDyg /OC(_DW) Equation 3-1
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Avec :
D, : diametre de mobilité équivalente
D,, : diametre des particules primaires
D; : dimension fractale
A aide de cette relation, Van Gulijk et al. (2004) a établi une relation entre le diametre de mobilité

électrique et le nombre de particules primaires constituant un agrégat pour les différents régimes :

Dm,molécula ire :Al N}l)/D/,. 2 < Df < 3 Equation 3-2
Dy
Dm,ngécula e B N2 1< Dy<2 Equation 3-3
pp
Dml,sontinu =C N}/D’ 1<Ds<3 Equation 3-4
p

Le cas du régime moléculaire pour D; < 2 est particulier. Les particules présentes au centre de
’agrégat ne sont pas "masquées” par d’autres particules. Chaque particule primaire contribue donc de maniére
équivalente a la force de trainée de ’agrégat et c’est pourquoi la dimension fractale n’intervient pas dans
cette relation.

Dans un impacteur tel que UELPI, les particules sont classées selon leur temps de relaxation = m.B,
ou m est la masse de la particule et B sa mobilité dynamique. Pour des particules sphériques de masse
volumique po = 1000 kg/m? on définit le diamétre aérodynamique tel que 7= pyD,2C./ 18, Si la particule n’est
pas sphérique ou posséde une masse volumique différente, les particules peuvent alors étre caractérisées par
un diamétre aérodynamique équivalent : le diametre d’une sphére de masse volumique unitaire (pg = 1000
kg/m?) possédant le méme temps de relaxation t que la particule non-sphérique. Le diamétre aérodynamique
d’une particule représente donc le diamétre d’une sphére de masse volumique unitaire présentant le méme
comportement dans un impacteur, c’est a dire le méme produit m.B. Ainsi, le diamétre associé au produit m.B

est appelé le diameétre aérodynamique. Nous avons ainsi la relation suivante :
my-.Bi=ma.Ba Equation 3-5

Ou Uindice ‘fr’ désigne ’agrégat fractal et ’indice ‘a’ désigne la sphére de masse volumique unitaire

qui définit le diamétre aérodynamique équivalent. Pour cette sphére, la masse de la particule est telle que :

mazpo.%.Dz Equation 3-6
La masse de |’agrégat est définie a partir du diametre D,,, de la masse volumique p,, et du nombre N,

de particules primaires de ’agrégat. Il vient ainsi :

mﬁ”:ppp.%.Dgp.Np Equation 3-7

On peut de plus définir la mobilité dynamique d’une particule fractale a partir du diamétre de

mobilité électrique de ’agrégat :

_ Ce(Dm) , ,
B/r——3”lu D Equation 3-8
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Dans le cas d’une sphére de masse volumique unitaire le diametre aérodynamique est équivalent au
diamétre de mobilité électrique, ainsi nous avons Dy, = D,. La mobilité dynamique de cette sphere prend alors

la forme suivante :

Ba:M Equation 3-9
3z uDa
En utilisant les relations (3-6 a 3-9) dans la relation (3-5) nous obtenons une relation générale telle que :
(D o
PN p.Dgp.%= 00.Ce(Da).Dz Equation 3-10

En simplifiant le facteur de Cunningham pour les différents régimes d’écoulement (cf. partie 1.3.3.2) et en
utilisant les relations (3-2 a 3-4) on peut alors établir diverses relations liant le diameétre aérodynamique au
diameétre de mobilité électrique équivalente. On introduit tout d’abord pour cela les relations liant le diameétre

aérodynamique aux parametres morphologiques des agrégats :

Da,moléculaire =4 Prp .N}]D,/ -2)/Df ; 2 SDf <3 Equation 3-11
Dyp 0
Da,mu[éculaire =Bz.,0pp ; 1 ng < 2 Equation 3-12
Dyp 0
Da,continu :CZ. ,OPP .Néfol)/ZD_/ ; 1 SD] 33 Equation 3-13
Dyp 0

A partir de ces derniéres relations nous pouvons de plus établir les relations entre le diameétre aérodynamique

et le diametre de mobilité électrique :

D o (Dr-2)
Ja,moléculaire :AB.,DPP ( Dn ) ; 2<Dr<3 Equation 3-14
Dyp o0 \ Dpp
Da,moléculaire :Blppp ; ISD)( <2 Equation 3-15
Dpp 0
(Dr—1)/2
Da,contmu :C3- pPP ( Dm ) ; 1 SD/ S3 Equation 3-16
Dyp V 0 Dyp

Il convient alors de discuter du régime de transition. Dans ce régime aucune simplification théorique du facteur
de Cunningham n’est possible et afin de permettre ’établissement d’une relation directe entre le diamétre de

mobilité électrique et le diamétre aérodynamique, on pose (Van Gulijk et al., 2004) :

-1 .
Ce=4:. K Equation 3-17

A partir des mesures expérimentales du facteur de Cunningham effectué par Kim et al. (2005), on peut calculer
la courbe théorique donnant le facteur de Cunningham en fonction du diamétre de mobilité électrique. On
détermine ensuite le couple de parameétres As et o spécifiques a notre étude en ajustant les valeurs fournies

par la relation approchée (3-17) aux valeurs théoriques. Le résultat est présenté sur la Figure 3-1.
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Figure 3-1: Valeur approchée du facteur de Cunningham dans le régime de transition, Puissance, pour la loi en

puissance approchée, Cunningham réel, pour la relation expérimentale établie par Kim et al. (2005)

Suite a ce “lissage” nous pouvons exprimer la mobilité mécanique de I’agrégat et de la sphére dans le

régime transitoire. Il vient ainsi :

Bi=Cs D" Equation 3-18

et

B.=CsD:* Equation 3-19

On applique au régime de transition la relation (3-1) afin d’introduire le diamétre de mobilité électrique :

Dm,transitoire:C7 N /Dy Equation 3-20
Dpp o
Cette relation nous permet alors de relier le diamétre de mobilité électrique au diamétre aérodynamique :
(Dfr-a) . .
Equation 3-21
D o{ D ) G-a) g
Dpp  \ Dpp

L’établissement expérimental de la relation existant entre log(D,) et log(D,,) nous permet alors de déterminer
la dimension fractale des agrégats. En utilisant cette approche, Van Gulijk et al. (2004) ont déterminé la

dimension fractale de particules de suie diesel cohérentes avec les informations issues de la littérature.

3.2.1.2 Détermination de la masse volumique effective par analyse en série DMA-
ELPI, application a la détermination de la relation fractale

L’approche introduite par Van Gulijk et al. (2004) pour déterminer la dimension fractale nécessite un
“lissage" préalable du facteur de correction de Cunningham dans le régime de transition. Nous proposons ici une
méthode de détermination de la dimension fractale exclusivement fondée sur la détermination de la masse
volumique effective des particules de suie et ne nécessitant pas ce “lissage" intermédiaire. Cette masse
volumique effective, si elle est indépendante de la taille des particules pour un aérosol de particules

sphériques non-poreuses, évolue en fonction du diamétre dans le cas d’agrégats de morphologie fractale. On
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comprend aisément que !’hypothése d’une masse volumique uniforme est particuliérement inadaptée et que
I’établissement de la fonction d’évolution de la masse volumique en fonction du diametre de l’agrégat est
nécessaire afin de caractériser la masse des particules. En effet la masse volumique effective permet, par
définition, de déterminer la masse d’un agrégat m;, a partir de son diamétre de mobilité électrique :

mp =%.pe.D,% Equation 3-22

D’apres Skillas et al. (1998, 1999) on peut de plus lier la masse d’un agrégat au diametre de mobilité

électrique a l’aide de la dimension fractale :

myr-oc DR Equation 3-23

En intégrant la relation (3-23) a la relation (3-22) on peut supposer une relation de type puissance
entre la masse volumique effective p. et le diamétre de mobilité électrique D,, des agrégats (Matti Maricq et
Xu, 2004, Virtanen et al., 2002 et 2004) :

peocDy Equation 3-24

Une mesure directe de la masse des agrégats de diamétre de mobilité électrique D,, sélectionné étant
difficile a mettre en ceuvre (Ehara et al., 1996, Mc Murry et al., 2002, Park et al., 2004) nous avons décidé
d’utiliser a nouveau les relations liant le diamétre de mobilité électrique D, et le diamétre aérodynamique D,.

On introduit le diamétre équivalent en masse Do, comme étant le diamétre d’une sphére de méme
masse que la particule non-sphérique de facteur de forme y. En combinant les relations 1-9 et 1-14 on a alors
une relation entre le diamétre équivalent en masse et le diamétre de mobilité électrique sélectionné :

_ Dech(Dm) Equation 3-25
D= = Do)

Le diamétre aérodynamique représentant le diameéetre d’une sphere de masse volumique unitaire
(po = 1000 kg/m?) de méme vitesse de chute que la particule réelle de masse volumique Ppp, ON peut le définir
aussi en fonction du diamétre de masse équivalente Dep, :

2.Ce( D). po:Dezm'CC()?@’”)'p P Equation 3-26

A Uaide de ces deux définitions on peut alors relier le diamétre de mobilité électrique D, au diametre

aérodynamique D, par la relation suivante :

D¢ Ce(Dd).po=Dii Co(D, )WZIQC(D ).Dir Equation 3-27
[C(Dw)] .1
La masse volumique effective p. est donc définie telle que :
_ [Cc(Dem)]3.ppp
Pe= [Cc(Dm)]S.Z3 Equation 3-28

Cette masse volumique effective permet alors, a partir de la relation (3-22), de calculer la masse d’un
agrégat a l’aide de son diamétre de mobilité électrique. Elle a été obtenue pour la premiére fois par Kelly et
McMurry (1992). On peut donc, connaissant le couple (D,, D,,) pour chaque classe de particule, déterminer la
masse volumique effective des particules a partir de la relation (3-27). Connaissant cette masse volumique

effective on peut de plus estimer la masse réelle m;, d’agrégats de différents diametres de mobilité électrique.
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En déterminant le diamétre Dy, et la masse volumique py, des particules primaires (cf. Annexe 4) on calcule la
masse d’une particule primaire my,, et on peut alors estimer le nombre de particules primaires associé a un
agrégat de diametre de mobilité D, :
Ny=" pDn).D Equation 3-29
Mpp pPP-D b
On peut ensuite établir la relation fractale liant ce nombre de particules primaires au rapport du

diamétre de mobilité électrique sur le diamétre des particules primaires :

Dy ,
N ) " Equation 3-30
Np—k.f '(Dppj
3.2.2 VALIDATION EXPERIMENTALE DU PROTOCOLE DE DETERMINATION DE LA
MASSE VOLUMIQUE EFFECTIVE

Afin de valider le protocole et la théorie permettant de déterminer la masse volumique effective et la
dimension fractale nous avons étudié des particules sphériques de masse volumique connue. L’aérosol est
composé de gouttes de DOS (DiOctyl Sébacate). Comme le montre la Figure 3-2 il est généré a [’aide d’un
atomiseur (Atomizer TSI 3076). Les gouttes ainsi produites sont ensuite séchées dans un dessicateur,
introduites dans un analyseur de mobilité électrique (DMA TSI 3080) et ensuite dans un impacteur électrique a
basse pression (ELPI DEKATI). Le volume de stabilisation agit comme une zone de coagulation et permet, a
partir de concentration assez faible en DOS, de former des particules de diametre de mobilité électrique allant
de 50 a 250 nm. L’impacteur ELPI fonctionnant a un débit de prélévement de 10 litres par minute (LPM), une
partie de ce prélévement est effectuée a travers le DMA (0,7 LPM) tandis que la majeure partie du
prélévement est effectuée a travers un filtre a Trés Haute Efficacité. Des essais préliminaires ont été menés
sur cette dilution afin de s’assurer de l’étanchéité de notre systéme de prélévement et afin d’éviter

I’échantillonnage de ’aérosol ambiant pouvant introduire des incertitudes dans nos mesures.
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ATOMISEUR VOLUME DE
STABILISATION AR FILTRE
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]
—c
=] 3
o
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Figure 3-2: Dispositif expérimental employé pour valider la méthode de détermination de la masse volumique

effective et la dimension fractale des agrégats de suie
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Nous présentons sur la Figure 3-3 les relations expérimentales liant le diamétre aérodynamique au
diamétre de mobilité électrique ainsi que les valeurs de masse volumique effective obtenues pour différents
diametres de mobilité électrique. Au cours de chacun des essais, 5 diametres de mobilité électrique s’étalant
de 50 a 250 nm ont été sélectionnés a ’aide du DMA et le diametre aérodynamique a ensuite été déterminé a
’aide de l’impacteur ELPI. On cherche alors a démontrer, pour des particules sphériques, la relation 3-28 liant

la masse volumique effective p. et la masse volumique des particules primaires p,,, qui devient alors : pe = ppp.

300 1.4
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Figure 3-3 : Evolution expérimentale du diamétre aérodynamique et de la masse volumique effective en

fonction du diametre de mobilité électrique pour des particules sphériques de DOS

Dans cette phase de validation, les particules étant supposées sphériques et non-poreuses, la masse
volumique effective doit &tre identique a la masse volumique du DOS qui est de Uordre de 0,92 g/cm? et doit
de plus étre indépendante de la taille des particules. La relation liant le diametre aérodynamique au diamétre
de mobilité présentée sur la Figure 3-3 souligne la sphéricité des particules étudiées mais aussi le fait que la
masse volumique soit trés proche de 1 g/cm®. On voit ainsi clairement que la masse volumique est bien
indépendante de la taille des particules pour ce type d’aérosol en revanche, on souligne aussi le fait que la
masse volumique ainsi déterminée est supérieure a celle attendue puisqu’elle est ici de l’ordre de 1,02 g/cm?.
On obtient ainsi une masse volumique 10 % supérieure a la masse volumique supposée de 0,92 g/cm?®. Cette
différence peut étre attribuée a ’incertitude sur les diameétres sélectionnés par le DMA et déterminés a partir
des distributions granulométriques de UELPI. A titre de comparaison nous pouvons citer les travaux de Matti
Maricq et Xu (2004) qui, pour des gouttes d’huiles de PAO (poly a-olefin) obtiennent a partir de cette approche
des valeurs comprises entre 0,85 et 0,91 g/cm® pour une masse volumique supposée de 0,82 g/cm® (10%

également).
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3.2.3 APPLICATION DE LA METHODE A DES AGREGATS DE SUIE

3.2.3.1 Dispositif expérimental et parameétres utilisés pour |I’analyse des données

Nous présentons sur la Figure 3-4 le dispositif expérimental employé pour la production et la
caractérisation des particules de suie. On retrouve le dispositif d’analyse en série DMA-ELPI qui nous permet
I’établissement de la dimension fractale et de la masse volumique effective des agrégats. Nous avons appliqué
le protocole validé dans le paragraphe précédent a des particules de suie produites par la combustion de

’acétylene, du toluéne et du PMMA.
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Figure 3-4 : Dispositif expérimental pour |’étude des particules de suie

Le nombre de particules sélectionnées a la sortie du DMA représentant environ 10 % du nombre total
présent a ’entrée de ce dispositif, I’étude a été menée avec la plus faible ventilation, produisant les plus forts
niveaux de concentration. Les essais ont donc été réalisés avec un débit de ventilation de 100 m/h et un
facteur de dilution de 10. Le protocole expérimental est identique a celui de la phase de validation en
revanche un plus grand nombre de diamétres de mobilité électrique a été étudié. Nous donnons dans le
Tableau 3-1 les parameétres utiles pour ’analyse des données: le diamétre des particules primaires, le
préfacteur et la dimension fractale déterminés par microscopie électronique a transmission ainsi que les
parametres As et o correspondant au “lissage” du facteur de Cunningham dans la gamme de diamétres étudiée.
Pour le toluéne et le PMMA il convient de préciser que deux gammes de “lissage” ont été employées afin de

minimiser ’impact de cette étape sur la suite de "analyse.

Tableau 3-1 : Parametres utilisés pour l'analyse des données de l'étude en série DMA-ELPI

Combustible Dpp (nm) (g}::PrI:lg) D¢ k¢ Ga‘;r;me d‘iamé;res Ga:;me Tamé::es
Acétyléne 64 1,72 1,93 1,68 2)’3030 - 5‘00 ”1’:’*47
Toluéne 70 1,46 1,81 2,62 7 ;g - 1"90 ”:’380 2,:? - 5‘40 ”1’:’41
PMMA 53 1,52 1,72 2,97 T o ”TO . 2)‘;2‘7 - 5‘40 o

66



3.2.3.2 Comparaison expérimentale du diamétre aérodynamique et du diameétre de
mobilité électrique pour des agrégats de suie

La Figure 3-5 donne la relation expérimentale existante entre le diameétre aérodynamique et le
diamétre de mobilité électrique pour les trois combustibles. En guise de comparaison nous avons de plus

représenté sur cette figure I’évolution expérimentale moyenne constatée pour des gouttes sphériques de DOS.
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Figure 3-5 : Evolution expérimentale du diamétre aérodynamique en fonction du diamétre de mobilité

électrique pour des agrégats de suie issus de la combustion de l’acétyléne, du toluene et du PMMA

On voit tout d’abord sur cette figure que pour des particules dont le diameétre de mobilité électrique
est inférieur a 100 nm ’évolution expérimentale suit assez bien |’évolution observée pour des spheres de DOS.
Au-dela de cette limite, on observe une évolution non plus linéaire entre ces deux diametres mais bien de type
puissance comme attendu par la théorie fractale. On souligne par la méme occasion toute la difficulté
inhérente a la comparaison de ces deux diamétres quand on étudie des agrégats. On a ainsi pour un diametre
de mobilité électrique de 400 nm un diamétre aérodynamique équivalent de l"ordre de 200 nm. A partir de ces
données initiales brutes nous pouvons emprunter deux voies distinctes afin de déterminer la dimension fractale
de ces particules, soit a partir de I’approche de Schmidt-Ott et al. (1990) et Van Gulijk et al. (2004), soit en

déterminant la masse volumique effective tout comme le décrit Kelly et McMurry (1992).

3.2.3.3 Détermination de la dimension fractale a partir de I’approche de Van Gulijk

La détermination de la dimension fractale selon ’approche de Van Gulijk et al. (2004) repose sur la

relation suivante qui a été introduite dans le paragraphe 3.2.1.1 :
Dr-a)

&m(& (3-a) Equation 3-31
DPP DPP
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Le paramétre o est empirique et il résulte du lissage du facteur de Cunningham théorique, il est fourni

pour les trois combustibles dans le Tableau 3-1. Nous représentons sur la Figure 3-6 la relation expérimentale

existant entre les logarithmes du diamétre aérodynamique et du diamétre de mobilité électrique. Cette

représentation permet une détermination directe de la dimension fractale car la pente de la régression linéaire

des données expérimentales correspond alors a :
Dr—a

pente=—3—~

Equation 3-32
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Figure 3-6 : Détermination de la dimension fractale des particules de suie a [’aide de l’analyse DMA-ELPI en

série

On remarque que pour le toluéne et le PMMA deux régressions linéaires peuvent étre appliquées et qui

correspondent a deux classes de diamétres distinctes. Les valeurs de dimensions fractales déterminées a partir

de ces régressions sont comparées aux valeurs issues de [’analyse de clichés de microscopie électronique dans

le Tableau 3-2. Ce tableau intégre aussi les rapports existant entre les dimensions fractales déterminées au

cours de cette étude et les valeurs obtenues par analyse MET.

Tableau 3-2 : Synthése des valeurs de dimension fractale déterminées par l'analyse en série DMA-ELPI

Gamme de diamétres {(nm) Gamme de diamétres (nm)
Combustible D¢ et
D% van Gutijk Dt van Gubijk Dt van Gubikd D mET Dr van GubikdD¥ mET
100 - 500 nm 100 - 500 nm
Acétyléne 1,93
2,25 1,17
60 - 100 nm 150 - 540 nm 60 - 100 nm 150 - 540 nm
Toluene 1,81
2,86 2,16 1,58 1,19
60 - 100 nm 150 - 540 nm 60 - 100 am 150 - 540 nm
PMMA 1,72
3,07 2,04 1,78 1,19
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Pour les particules dont le diametre de mobilité électrique est inférieur a 100 nm, la dimension
fractale proche de 3, souligne une morphologie trés compacte. A Uinverse si on considére les agrégats de
diametre de mobilité électrique supérieur a 100 nm, on retrouve des dimensions fractales comprises entre 2 et
2,3, dimensions fractales systématiquement supérieures a celles déterminées par analyse MET et une discussion

sur ce point sera effectuée dans le paragraphe 3.2.4.

3.2.3.4 Détermination de la masse volumique effective et de la dimension fractale

A partir de la relation expérimentale D,=f(D,,) présentée sur la Figure 3-5 et a l’aide de la relation
(3-27) introduite dans le paragraphe 3.2.1.2, nous pouvons établir la fonction d’évolution de la masse
volumique effective en fonction du diametre de mobilité électrique et du diametre aérodynamique. Nous
n’avons représenté que les diamétres supérieurs a 150 nm qui correspondent a des agrégats dont la

morphologie est réellement fractale.
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Figure 3-7 : Masse volumique effective en fonction du diamétre aérodynamique et de mobilité électrique

Pour le diameétre aérodynamique et pour le diamétre de mobilité électrique, la masse volumique
effective semble évoluer en fonction de ces grandeurs selon une fonction puissance. On retrouve ’évolution
théorique attendue entre la masse volumique effective et le diameétre de mobilité électrique :

eC ,,?f_3 Equation 3-33

A partir de la connaissance de la masse volumique effective on s’intéresse a la détermination de la
dimension fractale. On utilise I’approche détaillée dans le paragraphe 3.2.1.2 qui permet d’estimer le nombre
de particules primaires N, composant un agrégat de diamétre de mobilité électrique D,. On détermine alors la
dimension fractale de la méme maniere que pour U'analyse des clichés MET, on représente |’évolution du
nombre de particules primaires en fonction du rapport du diamétre de mobilité électrique sur le diametre des

particules primaires. En représentation logarithmique la pente de la régression linéaire associée correspond a

la dimension fractale. On retrouve sur la Figure 3-8 les résultats obtenus pour les trois combustibles.
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Figure 3-8 : Evolution du nombre de particules primaires en fonction du rapport Dn,/Dpp

Tout comme pour ’analyse basée sur les travaux de Van Gulijk et al. (2004) on retrouve, dans le
Tableau 3-3, des dimensions fractales sensiblement supérieures aux dimensions fractales issues de ’analyse

MET.

Tableau 3-3 : Synthése des dimensions fractales obtenues a partir de la masse volumique effective

Combustible D¢ per D masse volumique D¢ masse volumique/Ds meT
Acétyléne 1,93 2,19 1,13
Toluene 1,81 2,36 1,30
PMMA 1,72 2,15 1,25

3.2.4 DISCUSSION DES RESULTATS EXPERIMENTAUX

L’analyse en série du diametre de mobilité électrique et du diameétre aérodynamique permet donc de
déterminer la masse volumique effective et la dimension fractale de particules de suie. On peut cependant
souligner le fait qu’avec cette méthode les dimensions fractales sont systématiquement supérieures aux
dimensions fractales déterminées par microscopie électronique. Nous remarquons que l’approche qui utilise les
résultats obtenus avec le DMA en série avec ’ELPI repose sur une relation de proportionnalité existant entre le

diameétre de giration et le diameétre de mobilité électrique. En effet on a écrit précédemment :

Dr Dy
D:\Y (D ) ,
Npoc| =5 oc| =2 —

i (Dpp) (Dpp Equation 3-34

Cette hypothése de base (équation 3-1) peut étre remise en question dans le cadre de notre étude.

Pour cela nous avons souhaité déterminer les valeurs du rapport B qui est tel que :
_Dyg Equation 3-35

ﬂ N Dﬂ'l
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3.2.4.1 Détermination expérimentale de la fonction d’évolution du rapport B

Le nombre de particules primaires composant un agrégat est tel que (formule 3-29, paragraphe
3.2.1.2):
Ny= Pe.Di, Equation 3-36
Ppp-D;%p

A partir du nombre N, et en utilisant la relation fractale (1-4) on calcule le diamétre de giration
associé au diamétre de mobilité :

Dy ME ,
Dy ) fME Equation 3-37
Dpp

Cette relation nécessite de connaitre la dimension fractale D; et le préfacteur fractal k;, on utilise

Np:kaET.(

pour cela les valeurs de ces parameétres issues de ’analyse MET et on peut alors calculer le rapport B. Nous
représentons sur la Figure 3-9 les valeurs de ce rapport obtenues pour les trois combustibles en fonction du
diamétre de mobilité électrique D, et du nombre de particules primaires N;. Sur cette figure on peut
remarquer que le rapport B évolue assez fortement pour des agrégats dont le diamétre est inférieur a 250 nm
(environ 40 particules primaires) puis devient constant au-dela de cette limite. Ceci a déja été constaté dans

les travaux théoriques de Rogak et Flagan (1990).
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Figure 3-9 : Evolution du rapport B en fonction du diamétre de mobilité et du nombre de particules primaires

Ces résultats, particulierement utiles afin de corriger les informations fournies par 'analyse en série
du diametre aérodynamique et du diamétre de mobilité électrique présentent cependant des valeurs limites du
rapport B inférieures a 1, qui ne sont alors pas cohérentes avec les résultats présentés par Rogak et Flagan
(1990). En effet celui-ci présente, pour des agrégats de dimension fractale de ’ordre de 1,79, des valeurs du
rapport B comprises entre 1 et 1,5. Notre méthode de détermination de cette grandeur dépendant fortement

des valeurs de dimension fractale D; et préfacteur fractal ks issues de ’analyse de clichés de microscopie
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électronique, nous présentons sur la Figure 3-10, l’évolution du rapport B en fonction du diametre de mobilité
électrique pour différentes valeurs de dimension fractale et de préfacteur fractal. Afin de ne pas alourdir cette
figure nous ne détaillons que ’évolution de ce paramétre pour le cas de particules de suie d’acétylene pour un

débit de ventilation de 100 m*/h (Ds = 1,93, k¢ = 1,68).
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Figure 3-10 : Evolution du rapport B en fonction du diamétre de mobilité électrique pour différentes valeurs de

Ds et de ks, cas de particules de suie issues de la combustion de l'acétyléne (Ds = 1,93, k¢ = 1,68)

Ce rapport B est donc particulierement sensible aux valeurs d’entrées de la dimension fractale Ds et
du préfacteur fractal k¢. On retrouve alors des valeurs asymptotiques de ce rapport comprises entre 0,8 et 1,8
selon que ’on considére des dimensions fractales comprises entre 1,5 et 2,4 et des préfacteurs compris entre
0,8 et 2,6. Cette forte sensibilité du rapport B aux caractéristiques morphologiques explique donc en partie la
valeur assez peu cohérente de la valeur limite apportée par cette technique. Afin de s’affranchir de cette
incertitude liée a ces paramétres il conviendrait alors d’établir cette fonction d’évolution du rapport B sans
utiliser les caractéristiques morphologiques (détermination du rayon de giration R, par analyse MET de
particules de suie en sortie d’un DMA par exemple). Cette valeur limite étant de plus fondamentale dans notre
méthode d‘inversion des propriétés optiques des particules de suie (voir paragraphe 5.6) nous présenterons une
seconde méthode d’établissement de ce paramétre dans le paragraphe 5.6.2. Notre détermination de la
dimension fractale a partir des données DMA-ELPI reposant essentiellement sur Uhypothése d’un rapport B
constant, nous avons refait notre analyse précédente (paragraphe 3.2.3) en ne prenant en compte que les

diamétres de mobilité électrique supérieurs a 250 nm ou le rapport B est alors constant.
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3.2.4.2 Détermination de la dimension fractale pour des agrégats présentant un
rapport B constant

La Figure 3-11 représente les résultats des deux approches précédemment détaillées mais cette fois-ci

en n’intégrant que les agrégats de diameétre de mobilité électrique supérieur a 250 nm.
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Figure 3-11 : Détermination de la dimension fractale par analyse en série DMA-ELPI pour des agrégats dont le

diamétre de mobilité est supérieur a 250 nm, c’est a dire avec un rapport B constant

Les valeurs des dimensions fractales ainsi obtenues sont données dans le Tableau 3-4. On retrouve
cette fois-ci des valeurs de dimensions fractales particulierement cohérentes entre elles, ’écart entre ces
valeurs étant de U’ordre de U'incertitude constatée pour la dimension fractale a partir de l’analyse des clichés
obtenus par microscopie électronique (voir paragraphe 2.7.3.3). Il convient cependant de souligner que cette
approche utilise la dimension fractale MET qui est inférieure a 2 afin d’estimer la gamme de validité de
’hypothése de constance du rapport B. On peut cependant se reporter a la Figure 3-10 pour souligner le fait
que le diametre limite de mobilité électrique a partir duquel le rapport B est constant ne dépend pas de la

valeur de la dimension fractale MET.

Tableau 3-4 : Synthése des valeurs de dimensions fractales de l'analyse DMA-ELPI en série, sous I’hypothése

d’un rapport B = Dg/Dy, constant

Combustible D¢ et D+ masse volumique Df van culitk
Acétylene 1,93 1,99 2,05
Toluene 1,81 1,82 1,87
PMMA 1,72 1,79 1,85
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3.2.5 CONCLUSIONS SUR L’ANALYSE EN SERIE DMA-ELPI

Le premier intérét de cette étude en série a été la comparaison du diameétre aérodynamique avec le
diameétre de mobilité électrique. Ceci nous a permis de considérer sous un autre angle les informations
apportées par les dispositifs granulométriques SMPS et ELPl. La dimension fractale est un paramétre
indispensable si l’on souhaite caractériser précisément des agrégats de suie. Sa détermination avec ’analyse
des clichés de microscopie électronique est un processus assez délicat et nécessite une phase de post-
traitement longue.

En paralléle nous avons montré que la détermination de cette grandeur était possible a partir de la
comparaison du diamétre aérodynamique et du diameétre de mobilité électrique mais nécessitait cependant
tout de méme les informations issues de l’analyse de clichés par microscopie électronique. En effet il convient
de considérer avec précaution les hypothéses de base de cette approche et tout particulierement d’étudier des
agrégats se situant dans la zone ou le rapport B est constant. Ainsi si on considére tous les diameétres on obtient
des dimensions fractales supérieures a 2 qui ne sont pas alors cohérentes avec celles obtenues par analyse de
clichés de microscopie électronique. Cette étude nous a permis d’isoler U'origine de cette disparité qui est
essentiellement ’hypothése de proportionnalité entre le diamétre de giration et le diameétre de mobilité
électrique. Ainsi, si Uon intégre dans la comparaison en série du diametre de mobilité électrique et du
diamétre aérodynamique, les particules de trop petits diamétres, le rapport B n’est plus constant et fausse la
valeur ainsi établie de la dimension fractale. La connaissance, possible a partir de l’analyse de clichés de
microscopie électronique, du diamétre des particules primaires et des caractéristiques fractales des agrégats
est alors utile afin de situer le diamétre limite a partir duquel le rapport B est constant. Il serait donc
intéressant d’établir pour différentes dimensions fractales et diameétres de particules primaires, le diametre
limite a partir duquel le rapport B peut étre considéré constant. La méthode en série, couplée a ’analyse MET
nous a permis d’établir la fonction d’évolution du rapport B en fonction du diamétre de mobilité électrique.
Cette fonction est de plus utile pour la détermination de 'indice de réfraction des particules de suie.

Le troisieme intérét de cette étude comparative est la connaissance de la fonction d’évolution de la
masse volumique effective en fonction du diamétre de mobilité électrique ou aérodynamique. En effet, la
masse volumique effective est théoriquement constante pour des particules sphériques, mais pour des agrégats
de morphologie fractale, on observe une évolution décroissante qui dépend de la dimension fractale. Les
résultats obtenus expérimentalement se sont alors montrés trés cohérents avec les fonctions théoriques
attendues. La connaissance de la masse volumique effective permet d’estimer une distribution en masse a
partir d’une distribution en nombre déterminée a "aide d’un SMPS ou d’un ELPI. Ceci est intéressant, car cette
transformation théorique du nombre en masse de particule est souvent trés utile mais est toujours délicate a

réaliser.
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3.3 DISCUSSION SUR LE TRAITEMENT DES DONNEES DU SMPS

3.3.1 LE PHENOMENE DE CHARGES MULTIPLES DANS LE SMPS

Nous présentons dans ce paragraphe une réflexion menée sur le traitement des informations apportées
par le granulomeétre SMPS. Le principe de fonctionnement du SMPS a été décrit dans le paragraphe 2.6.1 (voir
Figure 2-12). Le diamétre de mobilité électrique est donné par la formule 2-15 (paragraphe 2.6.1), que nous
rappelons ici :

Du_ 2.N.eV.L Equation 3-38
Ce. B 2
3. 4.qsh .ln(n)

On voit intervenir dans cette relation ’état de charge N des particules qui est fourni avant Uentrée dans la

colonne de ’analyseur grace a un chargeur bipolaire de Krypton 85. La principale difficulté lors du traitement
des données du SMPS réside dans la prise en compte de ’effet de charges multiples. En effet la relation (3-38)
donne le lien entre le diamétre de mobilité électrique et la tension appliquée dans la colonne, mais il dépend
du nombre N de charges portées par la particule. Le nombre de charges potentiellement portées par une
particule dépend de son diameétre, ainsi la probabilité qu’une particule porte plus d’une charge sera d’autant
plus grande que le diamétre de cette particule est important. La fonction de charge ¢y(Dp) d’une particule
représente la probabilité que cette particule, de diamétre D, porte N charges. Cette fonction de charge a fait
’objet de nombreuses études et les fonctions employées dans le logiciel de traitement du SMPS sont basées sur
les travaux de Wiedensohler et al. (1986 et 1988) et Fuchs (1963). On distingue alors deux fonctions de charge
selon le nombre de charges considéré (Wiedensohler, 1988). La premiére relation est relative a des particules
portant au plus N=2 charges et elle est valable pour des particules comprises entre 1 et 1000 nm :

1 nm <D, <1000 nm pour N=-1, 0, 1

20 nm < D, <1000 nm pour N = -2, 2

D, =20 nm pour N =1

lizslai(N).(logDp)} Equation 3-39
ov(Dp)=10-""

Les coefficients a;(N) sont présentés dans le Tableau 3-5 :

Tableau 3-5 : Constantes utilisées dans la relation (3-39)

a(N) N=-2 N=-1 N=0 N=1 N=2
a, -26.3328 -2.3197 -0.0003 -2.3484 -44.4756
a, 35.9044 0.6175 -0.1014 0.6044 79.3772
a, -21.4608 0.6201 0.3073 0.4800 -62.8900
a, 7.0867 -0.1105 -0.3372 0.0013 26.4492
a, -1.3088 -0.1260 0.1023 -0.1553 -5.7480
a. 0.1051 0.0297 -0.0105 0.0320 0.5049

Pour la fraction de particules portant 3 ou plus de charges :

2
_{N_mw_ln(za)}

e Li- Equation 3-40

Dp)=——e
M= Dk S 2zaDokT

e
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Avec :
e = charge élémentaire : 1,6.10" C
g = constante diélectrique : 8,85.10"" farad/m
k = constante de Boltzmann : 1,38.10°% J/K
T = température K

Zi./Z;. = rapport des mobilités des ions : 0,875 (Wiedensohler et al., 1986)

Nous représentons sur la Figure 3-12 les fonctions de charge ¢(Dp) (pour N = +1, +2, +3, +4) d’une particule de
diametre D, et I’évolution de la mobilité électrique en fonction du rapport du diametre des particules portant

1, 2, 3 ou 4 charges sur le facteur de correction de Cunningham correspondant.
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Figure 3-12 : Fraction de particules portant N charges en fonction de leur diametre (a gauche) et évolution de
la mobilité électrique pour N charges en fonction du rapport diamétre des particules sur facteur de correction

de Cunningham correspondant (a droite)

On voit ainsi qu’a chaque mobilité électrique, correspond quatre particules de diametres de mobilité
électrique différents et portant respectivement 1, 2, 3 et 4 charges. Lors de l'analyse d’un échantillon de
particules de tailles différentes, 'influence de cet artéfact sera fonction de la distribution des diametres. S’il
existe peu de grosses particules dans l’échantillon, il n’est pas nécessaire de faire une correction de charges
multiples. Mais dans le cas présent, les fumées d’incendie contiennent beaucoup d’aérosols dont la taille peut
étre de Uordre du micrométre et plus. C’est pourquoi cette correction doit étre effectuée avec précision.
Cette correction consiste a supprimer dans le comptage de chaque classe de mobilité électrique les particules
portant plus d’une charge. Nous présentons ici la méthode de traitement utilisée dans le logiciel commercial

du SMPS.

3.3.2 LA METHODE ACTUELLE POUR CORRIGER LES DONNEES SMPS

La difficulté majeure est donc de relier le diameétre de mobilité électrique d’une particule portant une
charge aux diameétres de mobilité électrique des particules portant 2, 3 ou 4 charges mais ayant méme mobilité
électrique. Cette difficulté, dans le cas du SMPS, est contournée en sélectionnant judicieusement les classes
balayées de diametre de mobilité électrique. Pour le SMPS employé dans cette étude nous avons ainsi la

relation suivante entre les diameétres de différentes classes qui ont la méme mobilité électrique :
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Z(D0)=Z p2(Di+10)=Z p3( Di16) = Z pa(Di20) Equation 3-41

Ou les mobilités indicées Z,, Zy,, Zp3 et Z,4 correspondent aux mobilités électriques de particules portant
respectivement 1, 2, 3 et 4 charges. On peut a ’aide de la relation (3-41) définir la réponse R(Di) du SMPS pour

une classe de diameétre D; :

R(D)=@(Dr). N(Di)+¢2(Di+10). N(Di+10) +@3(Dixi6). N(Divi6)+@a(Di+20). N(Di+20) - Equation 3-42

Avec :

@n(D)) = fraction des particules de diamétres D; portant N charges

N(D:) = nombre de particules présentes dans la classe D;

Le nombre de particules de diametre D;, portant 1 charge et présentes dans la classe de mobilité Z,;
est tel que :

R(Di) — ¢2(Di+10). N(Di+10) — @¢3(Dr+16). N(Dixi6) — p4( Di+20). N(Di+20) Equation 3-43
MD)

On applique cette correction dans le sens décroissant des diamétres de mobilité électrique afin

N(D)=

d’intégrer la correction pour une classe D; a partir des informations déja corrigées des classes Dj.1g, Di.16 €t
Di.20- On voit alors la nécessité d’une condition limite supérieure pour la distribution granulométrique. Elle est
imposée par le diametre de coupure de 'impacteur présent a l’entrée du DMA (voir Figure 2-15). La définition
du diamétre de coupure et le principe de U’impacteur ont été présentés dans le paragraphe 2.6.1.4. Il est
important de rappeler que le diamétre de coupure de cet impacteur correspond a un diameétre aérodynamique
et non a un diamétre de mobilité électrique. Dans le logiciel commercial, la valeur de ce diamétre
aérodynamique est convertie en diamétre de mobilité électrique et est alors considérée comme diametre de
coupure, et elle est utilisée comme la condition limite supérieure dans la méthode de correction de charges
multiples. Ainsi au-dela de ce diametre, le logiciel considére qu’aucune particule n’est détectée et que les 10
classes de diametres inférieures a ce diameétre de coupure sont composées de particules chargées une seule
fois. Ceci est illustré avec les résultats reportés sur la Figure 3-13 qui correspond a un cas de suies générées

par la combustion de l’acétyléne. La correction de charge est celle fournie par le logiciel de ’appareil.
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Figure 3-13 : Distribution granulométrique corrigée et non-corrigée pour des suies d'acétylene
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On voit assez clairement sur cette figure que la distribution corrigée présente un aspect torturé et une
évolution anormale, elle est difficilement exploitable comparée a la distribution non-corrigée. On remarque de
plus que le nombre de particules dans les classes proches du diamétre de coupure (D, = 658 nm) n’est pas
négligeable et donc que la correction de charges multiples ne peut étre ignorée. Sur la Figure 3-13, nous
observons qu’aucune correction de charges multiples n’est apportée sur les 10 classes inférieures a ce
diameétre de coupure car le logiciel de traitement ne dispose pas d’information sur les particules au-dela de ce
diameétre de coupure. Ainsi au-dela de ce diamétre, le logiciel considére qu’aucune particule n’est détectée et
que les 10 classes de diamétres inférieures a ce diamétre de coupure sont composées de particules chargées
une seule fois. Ces simplifications nous ont donc amené a reconsidérer ce probleme de la correction de charge,
ceci surtout a cause de la présence de suies de grandes tailles dans les fumées d’incendie.

Nous allons aborder un autre point important qui concerne la valeur du diametre de coupure. Au cours
de U’étude comparative en série DMA-ELPI, nous avons déterminé expérimentalement la relation existant entre
le diametre de mobilité électrique et le diamétre aérodynamique des agrégats de suie. La Figure 3-5 montre

cette relation qui, en considérant le cas des particules de suie d’acétyléne, peut étre mise sous la forme :

Dn=0,01365.D," Equation 3-44

Cette relation nous permet d’affirmer qu’a un diamétre aérodynamique de coupure de 658 nm,
correspond, si la particule est chargée une fois, un diameétre de mobilité électrique d’environ 3 pm (pour
’exemple des suies d’acétylene). Le logiciel du SMPS considére qu’aucune particule de diametre de mobilité
électrique supérieur au diamétre de coupure (658 nm) existe dans |’échantillon rentrant dans le DMA. Ceci,
pour des particules de suie, est faux et la distribution granulométrique de ’échantillon entrant peut, quant a
elle, contenir de telles particules. Elles seront comptabilisées dans les classes du SMPS si elles portent plus
d’une charge. Nous avons donc souhaité développer une nouvelle méthode de traitement des données SMPS.

La premiére phase de ce travail vise a souligner 'influence du diameétre de coupure sur le traitement
des données du SMPS. Nous avons ainsi souhaité représenter U’effet d’une mauvaise estimation du diamétre de
coupure a Uentrée du DMA qui, rappelons le, joue le role de diamétre limite supérieur dans la correction de
charges multiples. La seconde partie de ce travail a permis le développement d’un logiciel de traitement des
données du SMPS intégrant des distributions granulométriques non-corrigées issues du logiciel commercial du
SMPS. Le cas des distributions granulométriques obtenues pour des suies d’acétyléne est pris comme exemple

afin d’illustrer U’effet de ce nouveau logiciel de traitement.

3.3.3 INFLUENCE DU DIAMETRE DE COUPURE SUR L’INVERSION

Afin de souligner Uinfluence du diametre de coupure sur le traitement des données et plus
particuliéerement Uinfluence de la non-prise en compte dans le traitement des particules de diamétre de
mobilité électrique supérieur au diamétre de coupure, nous avons développé un programme représentant
’établissement d’une granulométrie a l’aide du SMPS et le traitement des données associé. Cette analyse
théorique repose sur deux phases : 1-production d’une distribution granulométrique d’entrée du DMA et
conversion en distribution granulométrique de mobilité électrique en sortie du DMA, 2-traitement des données

en considérant les particules chargées une fois ou en corrigeant U’effet des charges multiples
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3.3.3.1 Production et conversion d’une distribution granulométrique

Pour cette étape nous avons utilisé une distribution de type log-normale comme distribution
granulométrique d’entrée du DMA. Cette distribution est issue du “lissage” de la distribution granulométrique
non-corrigée obtenue a l’aide du SMPS pour des suies d’acétyléne et ensuite étendue jusqu'a 3 pm afin de
s’affranchir de U'effet de coupure inhérent au principe du SMPS. La conversion en distribution de mobilité
électrique représentative des distributions en sortie du DMA est effectuée en considérant les fonctions de
charges (3-39) et (3-40) et la construction de cette distribution repose sur la série (3-41) de mobilité électrique
a1, 2, 3 et4charges. Les classes de diamétres de la distribution initiale et "lissée"” sont balayées et la réponse
du SMPS pour chaque classe est déterminée a l’aide de la relation (3-43). Il convient de souligner que la
distribution en mobilité électrique est établie, dans chacun des cas étudiés, a partir de la distribution étendue
jusqua 3 um. Cette limite de 3 pm, qui correspond au diametre de coupure en mobilité électrique pour des
agrégats, est particuliérement importante car nous effectuerons ensuite le traitement des données soit sur
toute la distribution granulométrique en mobilité électrique, soit sur la distribution tronquée a partir du

diamétre de coupure aérodynamique considéré par le logiciel du SMPS.

3.3.3.2 Traitement des données et correction de charges multiples

On s’assure de la validité de notre méthode de correction de charges multiples des données du SMPS
en effectuant le processus inverse de traitement des granulométries converties a partir des relations (3-39), (3-
40) et (3-41). On utilise la relation (3-43), en balayant dans le sens décroissant des diamétres, les classes de
diametres de la distribution. Afin de détailler le principe de la correction de charges multiples on introduit la
notion de diamétre limite de la distribution. Ce diametre correspond au diametre de la derniére classe
mesurée par le SMPS. Nous considérons ainsi dans la présente étude deux cas distincts, un premier cas ou le
diametre limite correspond au diametre de coupure imposé par le logiciel commercial du SMPS (c’est a dire le
diameétre de mobilité électrique correspondant au diamétre aérodynamique de ’impacteur d’entrée du SMPS )
et un second cas ou le diameétre limite correspond au diameétre supérieur de la distribution synthétique étendue
jusqu'a 3 pm et présentée dans le paragraphe 3.3.3.1. La condition limite de cette inversion repose donc sur
les 20 premiéres classes inférieures a ce diametre limite. En effet d’aprés la relation (3-41), les mobilités
électriques a 1, 2, 3 et 4 charges des classes de diamétre i, i+10, i+16 et i+20 sont identiques. Pour les 10
classes D; immédiatement inférieures au diametre limite, aucune information n’est disponible sur les classes
Di.10 Di.16 €t Disgo. Dans ce cas on considére que les particules de cette classe ne sont chargées qu’une seule fois
et aucune correction de charge n’est alors appliquée. Le méme raisonnement est ensuite effectué pour les
classes inférieures (Dyimite-10>Di>Dumite-16) Mais ces particules pouvant étre chargées 2 fois, puis on répéte le
raisonnement pour les particules pouvant étre chargées 1, 2 et 3 fois (Dimite-16>Di> Diimite-20) €t enfin 1, 2, 3 et 4

fois pour le reste de la distribution. On distingue alors quatre classes de correction de charges :

. Diimite > Di > Diimite-10

N(Di) = RD) Equation 3-45

(D)

«  Dimite-10> Di > Dijmite-16

79



R(Di) — ¢2(Di+10) . N(Di+10)

N(Di) = A(0D) Equation 3-46

. Diimite-16 > Di > Diimite-20

N(D) = R(Di) — ¢2(Di+o). N(;)&)lg — @3(Dr+16) . N(Di+16) Equation 3-47

®  Diimite-20> Dj

N(D)= R(Dr) — ¢2(Dr+10). N(Di+10) — ¢3(;l()51)6)N(D+16) — @ 4(Di+20). N(Di+20) Equation 3-48

3.3.3.3 Influence du diamétre de coupure sur le traitement des données

Nous présentons sur la Figure 3-14 les résultats de notre analyse théorique, c’est a dire les
distributions granulométriques obtenues aprés avoir appliqué le traitement précédent sur la distribution de
mobilité électrique en sortie du DMA (déterminée au 3.3.3.1). Deux cas ont été considérées, un premier cas en
effectuant le traitement sur la distribution compléte de mobilité électrique pour des agrégats de suie de
dimension fractale 1,9 (dcupure = 658 Nm donne alors un diamétre de mobilité électrique limite d’environ

3 um), et un second jusqu’au diametre de coupure considéré par le logiciel commercial du SMPS (dimite =

dcoupure = 658 NM dans notre cas).
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Figure 3-14 : Comparaison entre la distribution a Uentrée du DMA et la distribution corrigée en considérant la

totalité de la distribution (dimite = 3 pm) et une distribution tronquée (diimite = deoupure = 0,658 pm)

On voit tout d’abord que la correction est efficace si on considére dans le traitement la totalité de la
distribution de mobilité électrique en sortie du DMA. En revanche, si on corrige la distribution en utilisant le
diameétre de coupure du logiciel commercial du SMPS (658 nm), on obtient une distribution particulierement
torturée et peu représentative de la distribution granulométrique d’entrée du DMA. La principale explication
vient du fait que les 10 premiéres classes proche du diamétre de coupure ne sont pas corrigées pour les charges

multiples alors que ces classes comportent réellement des particules portant plus d’une charge. On surestime
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alors la concentration en particules de ces classes et cela se répercute aussi sur les classes inférieures. Cette
surestimation est particulierement visible lorsque l'on compare la distribution corrigée a partir de la
distribution étendue jusqu’a 3 pm a la distribution qui ne considére aucune correction de charges multiples et
qui présente les mémes nombres de particules sur les 10 premiéres classes inférieures au diametre de coupure
de 658 nm (Figure 3-15). Les fleches sur cette figure montrent bien la sur-estimation qui est faite pour ces 10

classes immédiatement inférieures au diamétre de coupure mais aussi pour quelques classes bien inférieures a

ce diametre.
3.5E+10
— Distribution & I'entree du DMA
3.0E+10 W i Y —=— Distribution corrigée avec diimite = 0,658 pm
3 f X —— Distribution non-corrigée avec diimite = 0,858 pm)
& 2.5E+10
/7]
@
3 2.0E+10
o
b=
©
Q.1 5E+10
(2]
T
e
8 1.0E+10
£ \
[+]
=z
5.0E+09 \
0.0E+00 T . !

10 100 . 1000 10000
Diamétre de mobilité électrique (nm)

Figure 3-15 : Comparaison entre la distribution a ’entrée du DMA et les distributions granulométriques corrigée

et non-corrigée en considérant un diamétre limite identique au diametre de coupure (0,658 pm)

On comprend mieux maintenant ’allure de la distribution corrigée de la Figure 3-13. On voit a travers

la Figure 3-13 et la Figure 3-15 Uerreur induite par la correction de charges lorsqu’elle est appliquée sur une

distribution tronquée au niveau du diamétre de coupure. Nous avons donc souhaité obtenir, a partir de la
distribution granulométrique non-corrigée fournie par le logiciel commercial du SMPS (chaque classe ne
comporte que des particules chargées une seule fois), une distribution corrigée de ’effet de charges multiples

mais qui ne présente pas les défauts présentés Figure 3-13 et Figure 3-15.

3.3.3.4 Traitement des données a partir de la distribution non-corrigée

Les distributions dites "non-corrigées" issues du logiciel commercial du SMPS correspondent a un calcul
qui ne considere les particules chargées qu’une fois. Pour toutes les classes de la distribution (jusqu’a 3 pm

dans notre cas) le nombre N; de particules qui est fourni par le logiciel du SMPS est tel que :

Ni(Dy)= % Equation 3-49

ou R est la réponse du SMPS pour la classe i de particules.

On effectue la correction de charge multiple sur les classes décroissantes de la maniére suivante :
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«  Diimite > Di > Diimite - 10

N(Di)= N«(Dy) Equation 3-50
«  Diimite-10> Di > Dimite - 16

N(D)= Ni(D)) —%.N(Dmo) Equation 3-51

. Diimite-16 > Di > Diimite - 20

N(D)= Ni(Dy) —%.N(Dmo) - %.Mam) Equation 3-52

N Diimite-20 > Dj

2(Di+10) @3(Di16) @4(Di+20) .

N(DY= Ni(D) ~22L10) ey oy — 83D19) ey o $Din) ey o eation 3-53
P(Dr) (D) (D)

Nous avons appliqué ce traitement a la distribution granulométrique non-corrigée présentée sur la

Figure 3-15. Cette distribution est ensuite comparée a la distribution granulométrique en entrée du DMA (la

réelle distribution en diamétre de [’aérosol en entrée du DMA) comme on peut le voir sur la Figure 3-16. Nous

représentons de plus la distribution non-corrigée, sans appliquer de correction de charges multiples et en

considérant que les classes de la distribution ne comportent que des particules ne portant qu’une seule charge.
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Figure 3-16 : Comparaison de la distribution corrigée avec la distribution granulométrique en entrée du DMA et

la distribution non-corrigée étendue jusqu’a 3 pm

On observe ainsi une parfaite concordance entre la distribution granulométrique d’entrée du DMA et la
distribution issue du traitement prenant en compte les charges multiples de la distribution non-corrigée fournie
par le logiciel du SMPS. Nous avons suite a cette validation numérique de notre méthode d’inversion, appliqué

cette approche non plus a une distribution théorique mais aux distributions expérimentales observées pour les

suies d’acétyléne.
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3.3.4 LA METHODE PROPOSEE POUR TRAITER LES DONNEES SMPS

Comme nous venons de le montrer, le traitement de correction de charges multiples est efficace si on
connait la distribution non-corrigée mais compléte de ’aérosol, c’est a dire jusqu’a 3 pym. La distribution
obtenue par le SMPS étant tronquée au niveau du diamétre de coupure, on lui applique un “lissage" log-normal :

Gl

y=a+b.ex —5 P Equation 3-54

La distribution est alors étendue jusqu’a un diamétre de mobilité électrique de 3 um. On retrouve pour le cas
de l’acétyléne sur la Figure 3-17 la distribution SMPS non-corrigée, tronquée (dcoupure=0,658 pm) et issue du

logiciel commercial du SMPS ainsi que la distribution “lissée" correspondante et étendue jusqu’a 3 pm.

9.E+09

—+— Distribution "lissée" et étendue jusqu'a 3 pm

8.E+09

ﬂ+ Distribution SMPS non-corrigée et trongquée & 0,658 um
@ 7.E+09

5 f? %s.

= G6.E+09

[//]

8 f '\
3 5.E+09

§ ." “h
0 4.E+09

=]

o 3.E+09

} ==

E f \
E 2.E+09

=

1.E+09 \

0.E+00 T T ; T

10 100 1000 10000
Diamétre de mobilité électrique (nm)

Figure 3-17: Distribution non-corrigée issue du logiciel commercial du SMPS et distribution "lissée" et étendue

pour des agrégats de suie d’acétyléne

Cette distribution étendue est ensuite corrigée a ’aide des relations (3-50) a (3-53) utilisées dans notre logiciel
de traitement. Cela permet de déterminer la distribution réelle de I’échantillon de particules a U’entrée du
SMPS. En paralléle de ce traitement nous avons effectué un “lissage” log-normal de la distribution corrigée par
le SMPS et en considérant uniquement les classes de diamétres inférieurs a 200 nm pour lesquelles Ueffet des
charges multiples est minime. Cette distribution ne devrait pas étre trés différente de celle issue de notre
traitement. C’est ce que l’on apercoit sur la Figure 3-18. On retrouve la distribution corrigée a ’aide de notre
traitement et qui doit représenter la distribution a Uentrée du SMPS, la distribution corrigée par le logiciel

commercial du SMPS ainsi que le "lissage” de cette distribution pour des diametres de mobilité inférieurs a
200 nm.
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Figure 3-18 : Comparaison de la distribution SMPS non-corrigée, “lissée" et étendue jusqu’a 3 pm avec les
distributions corrigées avec djmite = 0,658 et 3 um et la distribution “lissée" pour des diameétres inférieurs a

200 nm et sur la distribution SMPS corrigée avec djimite = 0,658 pm.

On remarque tout d’abord que la distribution non-corrigée “lissée” représente assez bien la forme de la
distribution granulométrique d’entrée du DMA méme si le nombre est largement sur-estimé. On peut ainsi
considérer que cette distribution non-corrigée est adaptée a la détermination des informations
granulométriques de ’aérosol de suies (diamétre médian, diamétre modal, écart-type). Ce choix induit, par
exemple, une incertitude de 6 % du mode de la distribution non-corrigée par rapport a la distribution corrigée
par nos soins. En revanche, si on recherche une information sur le nombre de particules, il convient de

considérer la distribution obtenue a partir de notre logiciel de traitement.

3.4 TRAITEMENT DES DONNEES DE L’ELPI

3.4.1 DETERMINATION DE LA DISTRIBUTION EN NOMBRE DE PARTICULES

Nous présentons dans cette partie la réflexion menée sur le traitement des données de UELPI. Le
principe de fonctionnement de UELPI ayant déja été présenté dans la partie 2.6.2 nous nous attarderons plus
particuliérement sur le processus de charge des particules. La concentration en nombre de particules est alors
telle que :

C:#.e.Q Equation 3-55

avec :
C : concentration en nombre de particules (#/cm3)
| : courant mesuré (A)
P : pénétration a travers le chargeur
N : nombre de charges portées par la particule
e : charge d’un électron (1,6 E"° C)

Q : débit volumique (9,6 L/min)
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La détermination de la concentration en nombre de particules passe par la connaissance de la loi de
charge P.N des particules. Il convient donc d’établir cette efficacité de charge qui dépend du diamétre des
particules. Elle a été déterminée expérimentalement par Marjaméaki et al. (2000) a ’aide d’un aérosol de

référence et du montage expérimental présenté sur la Figure 3-19. Nous présentons son expérience ci-dessous.

A Atomizer

EC Electrostatic classifier

ECG  Evaporation/condensation generator
N Neutralizer

F Pressure gauge

PA Dried and filtered pressurized air

i Pump

VOAG Vibrating Orifice Aerosol Generator
C Charger

APS  Aerodynamic Particle Sizer
MCE  Multichannel electrometer

Exhaust

MCE

Ieorlge

Fig. 3. Calibration setup for the charger for the particles smaller than 0.9 gm (a) and particles larger
than 0.9 gm (b}

Figure 3-19 : Dispositif expérimental d'établissement de la loi de charge de U'ELPI (Marjamaéki et al., 2000)

L’aérosol utilisé est composé de gouttes de DOS (DiOctyl Sébacate) ou de particules de NaCl et il est
généré a [’aide d’un atomiseur (D, < 0,9 pm) et d’un générateur a orifice vibrant (D, > 0,9 pm).

Pour les particules inférieures a 0,9 uym, on sélectionne un diameétre de mobilité électrique a l’aide
d’un classificateur électrostatique et le courant I. induit par les particules, issues du classificateur
électrostatique, est mesuré a l’aide d’un électromeétre. L’aérosol est ensuite neutralisé électriquement et
passe a travers le chargeur a effet couronne. On mesure alors le courant lgc induit par les particules dont la
charge est imposée par le chargeur a effet couronne. L’efficacité de charge de UELPI correspond alors au

rapport des deux courants Ic et Ic mesurés :

Ic _NcNeQ Equation 3-56
Itc ™ NeceQ =P.N

ou Nc et Ngc sont les concentrations en nombre de particules a Uentrée et a la sortie du chargeur.

Pour les particules dont le diamétre est supérieur a 0,9 pm, la concentration en nombre est
déterminée a ’aide d’un Aerodynamic Particle Sizer (APS) puis elles sont chargées a ’aide du chargeur a effet
couronne et le courant est déterminé a 'aide d’un électrométre. La fonction de charge est alors déterminée
directement a partir de la relation (3-55). Une fonction (Figure 2-17) représentant les données expérimentales

a été établie par Marjamaki et al. (2000) pour trois classes de diametres :
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- Dp < 0,095 pm :

P.N = 4,48.D,"%% Equation 3-57

- 0,095 pm < D, < 1,196 pm :

P.N = 1,293.D,"%% Equation 3-58

- 1,196 pm < D, :

P.N =1,3529.D,""3% Equation 3-59

Nous venons donc de voir que UELPI effectue une mesure du nombre de particules par unité de volume a U’aide
d’une fonction de charge spécifique. Nous détaillons maintenant la méthode de calcul du nombre de particules
a partir des diamétres de coupure de UELPI. Le diametre aérodynamique de la classe considérée est déterminé

a partir des diamétres de coupure :

Da:\/Dwupure i .Dcoupure i+l Equation 3-60

Pour utiliser la fonction d’efficacité de charge il convient de déterminer le diametre de Stokes :

D
Ce(Dstokes) Equation 3-61
Prr— 7~
Ce(Dx)

DS tokes—

Ou le facteur de correction de Cunningham est déterminé a partir des pressions des différents étages

de U'impacteur :

CADy)=1+ 76% (6,32+2,01exp(—0,1095*76* D)) Equation 3-62
P

Pour calculer les fonctions de charge, on utilise les relations (3-57) (3-58) et (3-59) déterminées par
Marjamaki et al. (2001). Le nombre de particules par unité de volume est alors déterminé a ’aide du courant
mesuré par les électrométres de chacun des étages d’impaction de UELPI. Le Tableau 3-6 ci-dessous donne les
valeurs des parameétres pour chaque classe de ’appareil ainsi qu’un exemple de conversion entre les courants

mesurés par le ELPI et le nombre de particules de suie d’acétyléene correspondant.

Tableau 3-6 : Valeurs des parameétres de chaque classe de 'ELPI employées pour le traitement des données et
conversion entre courant mesuré par UELPI et nombre correspondant de particules de suie d’acétyléne (masse

volumique des particules primaires de 1,72 g/cm?)

etage 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 1" 12 13
Dcoupure (um) 0.028 0.055 0.093 0.156 0.264 0.385 0.617 0.954 1.61 24 4.02 6.72 9.97
Daero (m) 0.03924283] 0.07151923] 0.12044916] 0.20293841] 0.31881029] 0.48738588] 0.76721444] 1.23933046| 1.96570598] 3.10612299] 5.19753788| 8.18525504
Dstokes (um) 0.02412617] 0.04537975] 0.07950216] 0.1399998] 0.22773677] 0.35640825 0.57066859] 0.93201325| 1.4888319] 2.36291446] 3.96670287] 6.25828798
Pn 0.00358688] 0.0119788] 0.03493123] 0.08387067] 0.16417903] 0.3046808 0.58353819] 1.14859893| 2.07731457] 3.50221971] 6.29147767] 10.5361105
I(A) 91.924675] 263.412791] 799.528205] 1971.00251] 3560.41857] 4079.9016) 728.032197] 236.00371] 86.5407425] 78.6103569) 63.8884118| 60.6015872
dN (#/cm3) 256280.673] 219899.11] 228886.336] 235004.984] 216861.95] 133907.406) 12476.1704] 2054.70947] 416.599122) 224.458667] 101.547546) 57.5179874
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3.4.2 DISCUSSIONS SUR LA METHODE DE TRAITEMENT DES DONNEES

Cette méthode d’établissement de la granulométrie dépend donc de la relation existant entre le
diamétre aérodynamique et le diamétre de Stokes et encore plus de ’hypothése visant a utiliser ce diametre
de Stokes dans les relations donnant la fonction de charge, qui, rappelons le, a été déterminée, pour les
particules de diametres inférieurs a 0,9 pym, en effectuant une sélection a 'aide d’un classificateur
électrostatique et donc une sélection sur un diamétre de mobilité électrique. Nous proposons ici d’effectuer
Uinversion des données non pas en reliant le diameétre aérodynamique au diamétre de Stokes, mais en utilisant
la relation expérimentale existant entre le diamétre de mobilité électrique et le diameétre aérodynamique
déterminée pour nos agrégats de suie dans le paragraphe 3.2.3.2. Cette relation expérimentale est présentée

pour les trois combustibles employés sur la Figure 3-20.
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Figure 3-20 : Lien entre diamétre de mobilité électrique et aérodynamique pour des agrégats de suie
On intégre alors, pour les plateaux d’impaction de diamétre de coupure inférieur a 0,9 um et dans les
fonctions d’efficacité de charge, les diamétres de mobilité électrique correspondant aux diametres médians
aérodynamiques des plateaux d’impaction. Le processus d’établissement de la distribution est alors le suivant :
e détermination du diamétre de mobilité électrique a partir des diamétres de coupure de UELPI :
On utilise pour cela la relation déterminée expérimentalement et liant le diamétre de mobilité
électrique au diameétre aérodynamique. On détermine ensuite le diametre médian de mobilité correspondant a

chacun des plateaux d’impaction.

e détermination du nombre de particules par unité de volume :
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Suite a la détermination du diamétre de mobilité électrique correspondant, on applique la fonction
d’efficacité de charge pour ces diamétres de mobilité électrique. On obtient alors pour une méme classe de
diamétre aérodynamique une fonction de transfert P.N différente de celle déterminée a l’aide du diamétre de
Stokes. On représente sur la Figure 3-21 ’évolution, en fonction du diamétre aérodynamique, du rapport entre
la fonction déterminée a ’aide du diameétre de Stokes et celle déterminée a partir du diametre de mobilité

électrique.

. /N
/N

0.1

P.N Stokes f P.N Mobilité

0.01 0.1 1

Diamétre aérodynamique (Jm)

Figure 3-21 : Evolution du rapport des fonctions de charge calculées soit en fonction du diametre de Stokes soit

en fonction du diametre de mobilité électrique.

On voit a travers cette figure que U'effet de cette fonction de transfert est prédominant sur toute la
gamme de diamétre aérodynamique. Cet effet peut alors induire une estimation faussée de la concentration en
nombre de ’aérosol étudié. Dans notre cas, pour des particules de 0,5 pm la fonction de transfert déterminée
a partir du diamétre de Stokes est nettement inférieure a celle déterminée a partir du diametre de mobilité
électrique (rapport de 'ordre de 0,1). La concentration étant inversement proportionnelle a cette fonction de
charge, on trouve ainsi logiquement une concentration en nombre supérieure d’un facteur 10 a celle
déterminée a partir des diamétres de mobilité électrique. Afin de souligner cet effet on représente sur la
Figure 3-22 ’évolution du rapport entre les concentrations en nombre déterminées a partir du diametre de
Stokes et celles déterminées a partir du diametre de mobilité électrique dans la fonction de charge. En
supposant que la fonction de charge fondée sur le diamétre de mobilité électrique est la plus correcte, on voit
clairement que la concentration numérique, pour des particules de diamétre aérodynamique inférieur a 0,9 pm
est systématiquement surestimée d’un facteur compris entre 2 et 8, surestimation bien évidemment
dramatique lorsque U'on souhaite obtenir une information sur la masse et une distribution en nombre

représentative de l’aérosol de particules de suie étudié.
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Figure 3-22 : Rapport entre le nombre de particules calculé a partir du diamétre de Stokes et le nombre de

particules calculé a partir du diamétre de mobilité électrique

3.4.3 EXEMPLE DE TRAITEMENT DE DONNEES ELPI A PARTIR DE LA RELATION
ENTRE LE DIAMETRE AERODYNAMIQUE ET LE DIAMETRE DE MOBILITE
ELECTRIQUE

Nous illustrons ce traitement avec le cas des suies générées par la combustion du toluéne. La relation
expérimentale liant le diamétre de mobilité électrique au diametre aérodynamique est présentée sur Figure

3-20. Une forme approchée analytique est :

Da <120 nm : Dn=1,2156.D.—0,8369 ; 120 nm<D. < 900 nm : D»=0.0069.D7°*  Equation 3-63

On peut alors, a partir des diamétres de coupure de UELPI déterminer le diameéetre de mobilité électrique
utilisable dans la fonction d’efficacité du chargeur a effet couronne. On applique donc les deux traitements
possibles, qui dépendent de l'utilisation du diamétre de Stokes ou du diamétre de mobilité électrique dans le
calcul de la fonction de charge. On représente sur la Figure 3-23 les deux distributions granulométriques
possibles ainsi que la distribution granulométrique SMPS. On retrouve sur la distribution issue du logiciel de
U’ELPI (ELPI Diamétre de Stokes), un second mode qui est beaucoup plus marqué que sur la distribution SMPS.
On peut de plus noter que la distribution issue du logiciel de ’ELPI présente un diametre modal supérieur au
diametre de mobilité électrique observé sur la distribution SMPS. Ce second point représente le principal
argument qui a justifié cette réflexion sur l’analyse des données obtenues par le ELPI. En effet théoriquement
on s’attend, pour un agrégat donné de dimension fractale inférieure a 2 et de diameétre modal de mobilité de
U’ordre de 200 nm a avoir un diamétre aérodynamique inférieur a 200 nm et proche de 150 nm pour les

particules de suie de toluéne
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Figure 3-23 : Comparaison des distributions granulométriques pour le toluéne

On représente dans le Tableau 3-7 les paramétres des trois distributions. Nous présentons aussi sur le
Tableau 3-7 les valeurs de masse volumique effective pe serie Obtenues au cours de ’étude en série DMA-ELPI
(paragraphe 3.2.3.4) et la valeur de la masse volumique effective pe paraicte Calculée a l’aide des diametres
médians aérodynamique et de mobilité électrique déterminée lors de la présente analyse en paralléle ELPI-
SMPS.

Tableau 3-7: Synthése des informations granulométriques SMPS/ELPI Mobilité/ELPI Stokes pour le toluéne

SMPS ELPI Mobilité ELPI Stokes
Dso (nm) 188 162 238
Ecart-type 1,98 1,73 1,68
Pe serie (8/cm?) 0,77
Pe paralléle (g/cm’) - 0,81 1,43

On voit tout d’abord que la valeur de la masse volumique effective déterminée a [’aide du diamétre
aérodynamique médian mesuré sur la distribution granulométrique de "UELPI Stokes" n’est pas cohérente avec
la valeur issue de U'analyse en série DMA-ELPI. On trouve un diamétre aérodynamique médian supérieur au
diamétre de mobilité électrique, sous-entendant une masse volumique effective supérieure a 1 g/cm® (1,43
g/cm’) alors que [’étude en série a souligné une valeur de masse volumique effective, pour des particules de
diamétre de mobilité électrique de l’ordre de 188 nm, de 0,77 g/cm’. A Uinverse si on compare les résultats
obtenus a partir de la distribution “ELPI Mobilité" on observe une relative cohérence lorsque l’on compare les
masses volumiques effectives de U’étude en série et ’étude en paralléle qui prennent respectivement les
valeurs de 0,77 et 0,81 g/cm’. Le traitement des données de U’ELPI & ’aide du diamétre de mobilité électrique

semble donc grandement améliorer la cohérence des résultats de l’étude en paralléle.
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3.5 CONSEQUENCES DES CORRECTIONS APPORTEES SUR LES
INFORMATIONS GRANULOMETRIQUES DU ELPI ET DU SMPS

3.5.1 COMPARAISON DES DISTRIBUTIONS GRANULOMETRIQUES ELPI ET SMPS

Nous comparons sur la Figure 3-24, les distributions granulométriques non-corrigées issues des

dispositifs ELPI et SMPS aux distributions granulométriques corrigées a aide des différents développements

présentés dans les deux précédents paragraphes (3.3 et 3.4).
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Figure 3-24 : Comparaison entre distributions SMPS et ELPI non-corrigées (a gauche) et corrigées (a droite) pour

les trois combustibles et pour différentes conditions de ventilation
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Le principal point de disparité des distributions non-corrigées réside dans le fait que la majeure partie
des distributions ELPI présentent des diamétres modaux supérieurs aux diametres modaux des granulométries
SMPS. Ce résultat totalement incohérent avec la théorie et les résultats de |’étude en série DMA-ELPI a justifié
la réflexion menée sur le traitement des informations granulométriques apportées par U’ELPI. La présence d’un
second mode observé sur les distributions ELPI de [’acétyléne et pas sur les distributions SMPS nous a aussi
longtemps posé probléme. A Uinverse si on compare les distributions granulométriques corrigées, on ne
retrouve pas, tout d’abord pour ’acétyléne un second mode parasite sur les distributions granulométriques de
UELPI. Ensuite si on compare les diamétres modaux des distributions SMPS et ELPI on retrouve des diamétres
aérodynamiques bien inférieurs aux diamétres de mobilité électrique, résultat alors cohérent avec la fonction

présentée sur la Figure 3-5 pour les agrégats de suie étudiés. Sur ce point les corrections apportées améliorent

grandement la cohérence des résultats expérimentaux concernant les distributions granulométriques.

3.5.2 COMPARAISON DE LA CONCENTRATION MASSIQUE ET NUMERIQUE
APPORTEES PAR L’ELPI, LE SMPS ET LE TEOM

Nous représentons sur la Figure 3-25 les relations existantes entre la concentration numérique du ELPI

et du SMPS ainsi que les relations entre la concentration massique fournie par le TEOM, le ELPI et le SMPS.
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Figure 3-25 : Comparaison entre les concentrations en nombre de particules mesurées par le SMPS et le ELPI
(brut : données non corrigées des logiciels d’exploitation du ELPI et du SMPS ; corrigé : données corrigées a
partir des réflexions du présent chapitre) et comparaison entre les concentrations massiques mesurées par le
TEOM, ELPI et le SMPS
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Il apparait tout d’abord que la correction des données de ’ELPI entraine une meilleure cohérence des
concentrations en nombre mesurées par le SMPS et le ELPI. Pour la concentration massique et pour les données
ELPI nous n’avons considéré que les plateaux d’impaction de diamétres médians inférieurs a 2 um. Ce choix a
essentiellement été dicté par le fait que les premiers plateaux d’impaction (2-10 pm) sont trés sensibles aux
phénomeénes de diffusion et on peut alors, en présence d’une forte concentration en particules de diamétres
inférieurs a 500 nm, recueillir sur ces premiers plateaux des particules par diffusion et non par impaction. La
concentration ainsi mesurée est donc généralement supérieure a la concentration réelle et il est plus difficile
de tirer une conclusion sur U'effet de notre correction sur la concentration massique. En effet, méme si ’écart
entre la masse réelle TEOM et la masse indiquée par le ELPI se réduit avec cette correction, on retrouve tout
de méme une valeur de concentration massique systématiquement supérieure a la concentration mesurée par
le TEOM. Pour le SMPS, les concentrations massiques déterminées par ce dispositif sont, quant a elles,
systématiquement inférieures a celles mesurées par le TEOM. Cette disparité systématique peut s’expliquer par
la fonction d’évolution de la masse volumique effective qui est extrapolée pour la gamme de diametres de
mobilité électrique supérieurs a 600 nm. Ces particules, présentant une masse non négligeable, une incertitude
importante sur leur masse volumique effective peut engendrer une forte incertitude sur la concentration
massique totale. Remarquons enfin que la cohérence entre les concentrations massiques données par le SMPS,
UELPI et Uinformation de référence issue du TEOM est d’autant meilleure que la concentration en particules
est faible. La correction semble donc améliorer la qualité des informations fournies par ces deux dispositifs, en
revanche, pour la masse des travaux sont encore nécessaires et plus particulierement afin d’étendre la
fonction d’évolution de la masse volumique effective pour des particules de diamétre supérieur a 600 nm et

qui jouent un réle fondamental dans la concentration massique totale.

3.5.3 DETERMINATION EN PARALLELE DE LA DIMENSION FRACTALE DES
PARTICULES DE SUIE

La détermination de la dimension fractale des particules de suie est un sujet de constante
préoccupation et sa détermination fait ’objet de nombreuses approches. L’analyse par microscopie
électronique, méthode la plus utilisée a ce jour, est cependant assez lourde a mettre en ceuvre et comme nous
’avons vu ’utilisation en série du ELPI et du DMA permet une détermination plus directe de ce parameétre mais
nécessite tout de méme la connaissance des informations morphologiques issues de ’analyse MET. Toujours
dans Uoptique de simplifier la détermination de ce paramétre nous présentons dans ce paragraphe une
méthode fondée sur lutilisation en paralléle des granulométres SMPS et ELPl. Pour cela des mesures
granulométriques ont été effectuées en paralléle pour les trois combustibles et dans différentes conditions de
ventilation afin de couvrir une gamme étendue de diamétre. Afin d’étendre d’autant plus cette gamme nous
déterminons pour chaque distribution le diamétre médian (50 %) ainsi que le diamétre correspondant a 32 % de
la distribution granulométrique.

Pour chaque mesure en paralléle du diamétre de mobilité électrique et du diamétre aérodynamique
on détermine la masse volumique effective p. et la masse de |’agrégat m¢. Connaissant le diametre Dy, et la
masse volumique p,, des particules primaires on peut déterminer le nombre N, de particules primaires
composant l’agrégat de diamétre de mobilité électrique D,. On peut ensuite déterminer le diametre de

giration Dy équivalent a ce diametre de mobilité a partir des relations établies dans le paragraphe 3.2.4.1 et
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portant sur le rapport B. Cette correction est particulierement importante car les diamétres de mobilité
électrique rencontrés sont compris dans la zone ou le rapport B n’est pas constant induisant une incertitude
conséquente sur la valeur de la dimension fractale.

Sur la Figure 3-26 sont représentées les relations fractales basées sur le diametre de mobilité
électrique, sur le diamétre de giration obtenu a partir de B et D,, et par analyse de clichés de microscopie
électronique. On voit tout d’abord que la dimension fractale déterminée a partir de ce rapport B est
particuliérement consistante avec la dimension fractale issue de ’analyse MET. On peut de plus souligner le
role conséquent de la relation liant le diamétre de giration au diamétre de mobilité électrique car lorsque l’on
considere simplement le diametre de mobilité électrique, la dimension fractale obtenue est largement
supérieure a la dimension fractale MET. La connaissance de la fonction d’évolution du B en fonction du
diamétre de mobilité doit donc étre intégrée a la détermination de la dimension fractale et permet alors
d’établir des valeurs fiables de ce parameéetre morphologique. Cette convergence des informations est alors

essentiellement attribuable a la fonction d’évolution de ce rapport B.
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Figure 3-26: Détermination de la dimension fractale des particules de suie a partir des distributions

granulométrique ELPI et SMPS mesurées en paralléle et pour les trois combustibles.
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3.6 CONCLUSIONS SUR LE TRAITEMENT DES DONNEES

La premiére partie de ce travail nous a tout d’abord permis d’établir la relation existante entre le
diamétre aérodynamique et le diamétre de mobilité électrique des agrégats. Le lien entre ces deux diameétres
a été établi et nous a permis a la fois de déterminer la masse volumique effective des particules et a la fois
d’estimer la dimension fractale des agrégats de suie. Les informations apportées par cette approche se sont
montrées particulierement cohérentes avec les informations apportées par ’analyse de clichés de microscopie
électronique (paragraphe 3.2.4.2). L’évolution du paramétre B en fonction des diamétres est en accord avec la
littérature mais les valeurs obtenues sont trop faibles sans qu’il soit possible a ce stade d’en apporter une
explication. Suite a cette étude en série, nous nous sommes intéressés a l'utilisation en paralléle des
granulomeétres SMPS et ELPI ainsi qu’a la nécessaire adaptation des méthodes de traitement des informations
issues de ces dipositifs a des particules présentant une morphologie fractale.

Une étude spécifique sur le phénoméne de charges multiples rencontré dans le SMPS a été menée et a
souligné les limites de cette correction pour des agrégats de suie. Le traitement des données a ainsi été
reconsidéré et une méthode de correction des distributions granulométriques a été introduite. Il est apparu
que les distributions granulométriques non-corrigées par le logiciel commercial du SMPS apportaient des
informations représentatives sur la taille et la dispersion des particules de suie mais que si une information
quantitative sur la concentration numérique des particules était souhaitée, il était préférable de considérer les
distributions corrigées a l’aide de notre logiciel de traitement. Dans la suite de cette étude nous allons donc
exploiter les distributions non-corrigées issues du logiciel commercial du SMPS afin d’étudier les évolutions
dimensionnelles des agrégats de suie (partie 4) et les distributions corrigées a partir du logiciel de traitement
introduit dans cette partie dans le cas ou une information quantitative est nécessaire et plus particulierement
pour Uinversion des données optiques des particules de suie (partie 6).

De la méme maniére une réflexion sur le traitement des données fournies par UELPI a été menée dans
cette partie. Cette réflexion a essentiellement été initiée par U’étude en série DMA-ELPI et sur les disparités
observées lors de ’analyse des informations granulométriques apportées par |’étude en paralléle des dispositifs
SMPS et ELPI. Le point principal de discussion a porté sur Uutilisation du diameétre de Stokes afin de lier le
diameétre aérodynamique des plateaux d’impaction de UELPI aux diamétres de mobilité électrique équivalents.
La relation expérimentale, liant le diamétre aérodynamique au diamétre de mobilité électrique, établie au
cours de U’étude en série DMA-ELPI, a ainsi été substituée a la relation théorique présente dans le logiciel de
UELPI et les résultats ainsi obtenus se sont montrés plus cohérents avec les informations issues du TEOM et du
SMPS. Cette relative cohérence a alors dicté U'utilisation de cette correction pour la suite de ’étude et plus
particulierement sur Uinfluence des conditions environnementales sur les caractéristiques granulométriques

des agrégats.
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4 PRESENTATION ET DISCUSSION DES RESULTATS
EXPERIMENTAUX

4.1 INTRODUCTION

Le dispositif expérimental permet de déterminer les caractéristiques dimensionnelles et
morphologiques des particules de suie ainsi que les facteurs d’émission des différentes flammes étudiées.
L’étude a été menée pour différentes valeurs de ventilation (richesse) afin de souligner Ueffet de ce
parameétre sur la taille, la forme et ’émission de particules. Dans la premiére partie de ce chapitre, nous
présentons les facteurs d’émission de suie et de gaz pour les différentes flammes et pour différentes richesses.
Nous présentons dans la seconde partie, ’évolution des paramétres morphologiques et des distributions
granulométriques en fonction de cette richesse. Nous conclurons ce chapitre par une analyse comparative
entre les évolutions du facteur d’émission de suie et de la masse des agrégats, cette derniére étant calculée a

partir des informations morphologiques et granulométriques.

4.2 EVOLUTION DES DEBITS DE COMBUSTIBLE ET DE LA
TEMPERATURE DES FUMEES EN FONCTION DE LA VENTILATION

L’étude expérimentale de LUévolution des propriétés physiques des particules de suie ayant
essentiellement porté sur Uinfluence des conditions de ventilation nous présentons ici Uinfluence de ce

paramétre sur le débit de combustible (Figure 4-1) et la température des fumées (Figure 4-2).

10 I

4 PMMA H
m TOLUENE H
+ ACETYLENE [ |

0

2

K

2

k7]

_g 1 i T S—— —%———-'E—— ——————— —.{.

£

=]

(%]

@

=

=

2

‘@

o

i__ ] _i _____ _{, _____ -i— _____ __ _{
0.1 . i e e e s E Tttt B —
0 100 200 300 400 500 600

Débit de ventilation (m3/h)

Figure 4-1: Débit de combustible en fonction du débit de ventilation

Le débit de combustible n’est donc pas sensible au débit de ventilation. Pour l’acétyléne, ce résultat était
attendu puisque le débit au brileur est imposé. Pour les combustibles liquide (toluéne) et solide (PMMA), le
résultat est aussi assez logique puisque I’oxygene de ’air, le comburant, est largement en excés. Le paramétre
qui pourrait influencer le débit de combustible est plutot la surface du combustible offerte a la flamme, et elle
n’a pas été changée au cours des expérimentations. Pour la température des fumées, 'effet de la dilution

apparait clairement sur la Figure 4-2, cette température diminuant régulierement lorsque le débit de
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ventilation augmente, les gaz de combustion étant de plus en plus refroidis avec ’air de ventilation lorsque le

débit de ventilation augmente.
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Figure 4-2: Evolution de la température des fumées en fonction du débit de ventilation

4.3 ETUDE DE L’EMISSION DE SUIES DES DIFFERENTS COMBUSTIBLES

4.3.1 DEFINITION DE LA FRACTION VOLUMIQUE ET DU FACTEUR D’EMISSION
DES SUIES

Il convient d’introduire ici les notions de facteur d’émission et de fraction volumique de suie. Tout
d’abord la fraction volumique correspond au rapport du volume occupé par les particules de suie sur le volume
d’air. Dans cette étude, plusieurs méthodes de détermination de ce parameétre ont été utilisées mais nous ne
présenterons dans cette partie 4 que les résultats fournis par la mesure directe de la masse a l'aide de la
microbalance TEOM. Dans notre cas la fraction volumique se déduit de la concentration massique en suie C;

(mesure TEOM) connaissant la masse volumique p,, des particules primaires composant |’agrégat.

f L= Cs
v suies —

DO Equation 4-1

La méthode de détermination de la masse volumique des particules primaires est présentée en annexe

4 et le Tableau 4-1 synthétise les résultats expérimentaux obtenus pour les trois combustibles.

Tableau 4-1: Valeurs déterminées expérimentalement de la masse volumique des particules primaires de suie

Nature de I’échantillon Masse volumique pp, (g/cm’) +/-2 0o
Acétyléne (450 et 100 m3/h) 1,72 0,11

PMMA (450 et 100 m*/h) 1,52 0,10
Toluéne (450 et 100 m3/h) 1,46 0,18
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Toujours a partir de la concentration massique de suie on définit le facteur d’émission ngyies. Celui-ci

représente le rendement de production de suie d’une flamme et il se présente sous la forme suivante :
suies F i -
Hsuies :—Q Equation 4-2
Q Comb . consommé

ou Qges représente le débit de production de suie, qui est estimé a l'aide de la concentration

massique en suie C; et du débit volumique de ventilation Quentitation :

quies =Cs. Qventilation Equation 4-3

et ol Qromp. consomme représente le débit massique de combustible consommé au cours de la combustion.

4.3.2 INFLUENCE DE LA RICHESSE SUR LA CONCENTRATION MASSIQUE, LA
FRACTION VOLUMIQUE ET LE FACTEUR D’EMISSION DES SUIES

Les variations, en fonction du débit de ventilation, de la concentration massique totale d’agrégats
mesurée a ’aide des prélévements sur filtres et décrit dans le paragraphe 2.5.3 sont présentés sur la Figure
4-3. On voit sur cette figure que le débit de ventilation a un effet direct sur la concentration en suie, effet qui

peut étre associé au phénoméne de dilution dans la ligne de ventilation.
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Figure 4-3: Evolution de la concentration massique en fonction du débit de ventilation. Les courbes en

pointillés représentent la fonction théorique de dilution

La fonction de dilution théorique est inversement proportionnelle au débit de ventilation. Elle est
"calée” sur les valeurs expérimentales correspondant au débit de ventilation égal a 450 m*/h. L’allure de cette
fonction épouse assez bien la décroissance des valeurs expérimentales de la concentration. Mais on observe un
écart pour les faibles valeurs du débit de ventilation ce qui souligne ’influence du débit de ventilation sur la

production de suie. On peut de plus noter que cet écart dépend du combustible, ainsi pour l’acétyléne et le
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toluene ’évolution expérimentale a tendance a se placer, sur la Figure 4-3, en dessous de la fonction de

dilution tandis que pour le PMMA les données expérimentales sont au-dessus de la fonction de dilution associée.
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Figure 4-4 : Evolution du débit massique de suies en fonction du débit de ventilation

Sur la Figure 4-4 le débit de production de suies augmente avec le débit de ventilation pour
’acétylene et le toluéne et diminue pour le PMMA. Les données obtenues pour la concentration massique nous
permettent d’établir la relation liant la fraction volumique de suie a la richesse globale dans le foyer présentée
sur la Figure 4-5. On rappelle que la richesse globale représente le rapport entre la quantité de combustible en

présence et la quantité d’air disponible.

1
+ Acétyléne

0.9 = Toluéne |
Eps 'y=4.6296x+ 00877, 4 4 PMMA
ov 2 _ 7
s R=0873
007 £
2 i
0.6 !
% ’ . ," ________________
Sos i 'y=0.6548x- 0.0028:_|
T | e =
E y=5.7421x +0.0429 . REoasiz

0.4 2_ e
E R?=0.9628
A EEEREE R E R Vi
>0.3 =
5 ‘-,'V g‘/
o2 ﬁf.‘ i«
[+ -
) *-
Loy o -£ WO Y

!“r“‘l*r‘ “
0
0.001 0.0 0.1 1

.07
Richesse globale

Figure 4-5: Evolution de la fraction volumique en fonction de la richesse globale
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On observe sur cette figure le lien existant entre la fraction volumique et la richesse déja remarqué
pour la concentration massique. Afin de détailler U'impact réel de la richesse globale sur la production nous

présentons sur la Figure 4-6 I’évolution du facteur d’émission en fonction de cette richesse.
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Figure 4-6: Evolution du facteur d'émission de suie en fonction de la richesse globale

Dans cette étude il apparait deux comportements totalement différents selon le combustible et la
gamme de richesse considérée. Ainsi pour l’acétyléne et le toluéne, ’augmentation de la richesse globale
semble s’accompagner d’une diminution de la production de particules de suie. A U'inverse, pour le PMMA,
cette augmentation de richesse engendre une stagnation voir une légére augmentation du taux de production
de suie. Ce second comportement apparait plus cohérent avec les informations présentes dans la littérature
pour des polyméres et pour une gamme de richesse proche de 1 (Tewarson, 2003). Ce dernier montre ainsi, que
pour des flammes sur et sous-ventilées de combustibles polymeres solides, le facteur d’émission de suies
augmente sensiblement lorsque la richesse augmente (cf. ANNEXE 3 : Données disponibles sur la combustion du

PMMA).

4.3.3 RELATIONS AVEC LES EMISSIONS DE GAZ POLLUANTS

La Figure 4-7 permet de souligner le lien existant entre la concentration massique de particules de suie et les
concentrations en CO et CO,.
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Dans tous les cas, on observe que la concentration des polluants gazeux est proportionnelle a celle des
suies. On peut remarquer que la production de CO et CO, est beaucoup plus importante pour le PMMA qui
présente les facteurs d’émission les plus faibles (cf. Tableau 4-2). La Figure 4-8 montre le rapport des facteurs

d’émission en fonction de la richesse.
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Figure 4-8: Evolution des rapports émission CO/suies et émission CO,/suies en fonction de la richesse

On voit sur ces deux figures que ces rapports ne sont pas constants en fonction de la richesse et ils ont
tendance a augmenter pour l'acétyléne et le toluéne. Le cas du PMMA est plus singulier puisque lorsque la
richesse augmente, ’émission de CO augmente plus rapidement que l’émission de suies tandis que c’est
Uinverse pour U’émission de CO,. Les résultats expérimentaux sont assez cohérents avec les données de la
littérature comme on le constate sur le Tableau 4-2.

Tableau 4-2: Synthése des facteurs d'émission des trois combustibles étudiés (Koyli et al. 1991 a et b : facteur

d’émission défini a partir de la masse de carbone consommé)

Combustible Acétylene C;H, | Toluéne C;H; | PMMA C;Hz0-

T suies

Présente etude 0,15-0,21 0,11 -0,18 0,009 - 0,013

Koylii et al. (1991 aet b) 0,19 0,16 -

Tewarson (2002) 0,09 0,178 0,022
Tlco

Présente etude 0,020 - 0,043 0,044 - 0,070 0,005 - 0,045

Koylii et al. (1991 aet b) 0,036 0,063 -

Tewarson (2002) 0,042 0,066 0,010
Tico2

Présente étude 1,48 - 3,18 1,47 - 2,38 1,43 -1,79

Koylii et al. (1991 aet b) - - -

Tewarson (2002) 2,6 2,34 2,12

4.3.4 INFLUENCE DE LA PUISSANCE DE LA FLAMME SUR L’EMISSION DE SUIE

L’objectif principal de notre étude étant de caractériser les particules émises lors d’un incendie, nous
nous sommes intéressés a l'effet d’échelle du foyer sur l’émission de suies. En effet on peut légitimement ce
poser cette question lorsque ’on souhaite utiliser des résultats acquis sur des essais a petites échelles afin de
caractériser le comportement d’un incendie a grande échelle. L’évolution du facteur d’émission en fonction de
la puissance dégagée par la flamme est présentée sur la Figure 4-9 pour les trois combustibles, des valeurs

issues de la littérature pour l’acétyléne et le toluene sont de plus intégrées a cette figure. Pour le toluéne et

101



le PMMA nous avons modifié la taille de la surface de combustible offerte a la flamme en utilisant des briileurs
(récipients) de tailles différentes et quelques essais ont été menés sur un cone calorimetre afin d’obtenir la

plus faible puissance pour le PMMA (5 kW).
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Figure 4-9: Evolution du facteur d'émission de suie en fonction de la puissance dégagée

Cette figure souligne que le facteur d’émission de suie des trois combustibles n’évolue pas de maniere
significative pour cette gamme de puissance. Il serait cependant intéressant d’étendre la gamme de puissance
a des feux de grandes envergures et ce particulierement pour le PMMA qui est le combustible le plus
représentatif d’une situation accidentelle d’incendie a ’échelle d’un local ventilé d’une installation nucléaire.
On citera cependant les travaux de Mulholland et al. (1996) qui souligne, dans le cas de feu de nappe de
pétrole brut, que la taille du foyer augmente la production de suies jusqu’a atteindre une valeur limite de 0,15
pour un diametre effectif de foyer de U'ordre de 3 m. Des essais a plus grandes échelles pourraient ainsi
détailler les possibilités d’extension des informations apportées par cette étude menée a ’échelle du
laboratoire. Il serait particulierement intéressant d’étudier ’incidence de la taille sur le facteur d’émission de
suie et de gaz des différents combustibles mais aussi sur la granulométrie et morphologie des particules de

suie.

4.4 EVOLUTION DES CARACTERISTIQUES GRANULOMETRIQUES ET
MORPHOLOGIQUES

4.4.1 EVOLUTION DE LA GRANULOMETRIE DANS LA LIGNE DE VENTILATION

Notre étude porte sur la caractérisation des particules émises lors d’un incendie et elle s’intégre dans
le contexte particulier des installations ventilées. L’analyse de I’évolution de ces particules dans les lignes de
ventilation s’est logiquement imposée. Nous avons pour cela effectué des prélévements a différentes positions
sur la ligne de ventilation de notre installation et ce pour différents débits de ventilation. Les conditions

expérimentales de cette étude sont présentées dans le Tableau 4-3.
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Tableau 4-3: Conditions d'étude de l'influence du temps de résidence dans la ligne de ventilation

Position par rapport au
Débit de ventilation Vitesse dans la ligne Temps de résidence
foyer (m linéaire)
(m3/h) (m/s) dans la ligne (s)
Voir Figure 2-1
1 100 - 450 3-12 0,1-0,4
2 100 -450 3-12 0,2-0,8
10 100 - 450 3-12 0,8-4,0

La Figure 4-10 présente les granulométries obtenues a laide du SMPS a différents points de

prélévement pour chaque combustible et pour les temps de résidence les plus importants (100 m3/h).
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Figure 4-10: Comparaison des granulométries SMPS obtenues aux différents points de prélévement

Les différences entre les distributions granulométriques sont faibles. Il existe un léger écart pour le
PMMA, ce qui implique que ’agglomération a été un peu active dans ce cas. Par contre pour le toluéene, on
constate une déformation de la distribution pour les trés faibles diamétres. Elle n’est pas explicable par les
processus d’agglomération car la distribution n’est pas transformée pour les grandes tailles. Ces aérosols ultra-
fins ont donc disparu au fur et a mesure de leur progression dans la veine d’essais. On ne sait pas actuellement
si il s’agit d’une évaporation d’aérosols liquides ou d’une perte aux parois. Nous nous sommes alors intéressé
aux potentielles pertes dans la ligne de ventilation qui, rappelons le, est maintenue a 130 °C et présente trois
coudes dont un entre le premier et le second point et deux entre le second et le troisiéme point (voir Figure

2-1). La Figure 4-11 décrit U’évolution de la concentration massique de suie en fonction de la position dans la
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ligne de ventilation et des conditions de ventilation. Afin de ne pas alourdir cette figure nous ne présentons

que les résultats obtenus pour 'acétylene, les deux autres combustibles présentant le méme comportement

expérimental.
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Figure 4-11: Evolution de la concentration massique de suie en fonction de la position de prélévement

Une fois encore peu de disparités sont observées entre les différents points de prélévement et les
concentrations massiques sont comparables d’une position a l’autre. Il n’y a pas eu de perte de masse dans la
ligne. Par contre, cela ne permet pas de conclure sur les aérosols ultra-fins de toluéne car leur masse est

négligeable par rapport a ’ensemble des particules de la distribution.

4.4.2 INFLUENCE DE LA RICHESSE SUR LA MORPHOLOGIE

Les paramétres morphologiques des agrégats de suie des trois combustibles ont été déterminés pour

les différentes richesses. Nous présentons sur la Figure 4-12 et la Figure 4-13 U’évolution de la dimension

fractale D; et du préfacteur fractal ks en fonction de la richesse globale. Les barres d’erreur présentées sur
cette méme figure correspondent a U’incertitude sur la dimension fractale et le préfacteur fractal inhérent a la

méthode de détermination et détaillée dans le paragraphe 2.7.3.3.
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Figure 4-12: Evolution de la dimension fractale Ds en fonction de la richesse globale
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La dimension fractale, tout comme le préfacteur, ne semblent pas étre particulierement affectés par
la richesse et les faibles variations constatées sont de l'ordre de ’incertitude de la méthode de détermination
de ces parametres. Cette faible évolution des parametres morphologiques souligne que la richesse ne modifie
pas le mode de croissance des agrégats qui est ici du type “cluster-cluster” et qui conduit a des dimensions
fractales inférieures a 2. On peut de plus noter la forte incertitude associée au préfacteur (de l’ordre de 50 %)

comparée a l’assez bonne précision sur la dimension fractale (environ 10 %).
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Figure 4-13: Evolution du préfacteur fractal k; en fonction de la richesse globale

Nous détaillons dans cette partie |’évolution du diameétre des particules primaires Dy, en fonction de la

richesse (Figure 4-14).

90

80
E 70
§ * L L.
g 60 » A
£ oy | 1T
g AT
n K|
2 K
RS
t
&
-
w 30
T
g
5 20
£
3
o
10 & ACETYLENE
W TOLUENE
0 APMMA
0.001 0.01 0.1 1

Richesse globale GER

Figure 4-14: Evolution du diameétre des particules primaires D, en fonction de la richesse globale

Pour l’acétyléne tout d’abord, la richesse ne semble pas avoir d’influence, cependant ne disposant
que de deux points expérimentaux cette conclusion est a considérer avec précaution. A Uinverse pour le
toluéne et le PMMA on observe une augmentation du diamétre des particules primaires lorsque la richesse
augmente. Le temps de séjour étant proportionnel a la richesse, il apparait logique que lorsque la richesse
augmente, le temps de séjour augmente lui aussi et entraine une augmentation de la taille des particules

primaires. Il faut cependant garder a U'esprit que la notion de richesse globale représente une grandeur
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moyennée sur tout le foyer et n’apporte pas de réelle information sur la zone de flamme. Il est donc assez
difficile de conclure sur Uinfluence de la richesse globale sur la taille des particules primaires car ces derniéres
évoluent sensiblement dans la zone de flamme et non pas dans la totalité du foyer. En comparant les résultats

présentés sur la Figure 4-12, la Figure 4-13, la Figure 4-14 et les résultats détaillés sur la Figure 4-6 on peut

noter un fait assez troublant pour le toluéne et le PMMA. En effet sur la Figure 4-6, le facteur d’émission du
toluene diminue avec la richesse tandis que celui du PMMA augmente légérement. A Uinverse si on considére la

Figure 4-12 et la Figure 4-13, la morphologie ne semble pas étre affectée par la richesse alors que le diameétre

des particules primaires augmente significativement. On peut alors s’interroger sur l'effet de cette
augmentation de la taille des particules primaires sur la masse des agrégats et plus spécifiquement de ’effet
de cette augmentation sur le facteur d’émission de suies dont I’évolution n’est pas cohérente entre le toluéne
et le PMMA. Une réflexion sur ce point sera menée dans le paragraphe 4.5 a la fin de ce chapitre. Nous
effectuons dans le Tableau 4-4 une synthése des informations morphologiques mesurées que nous comparons
aux résultats issus des travaux de Koylii et Faeth (1992).

Tableau 4-4: Synthése des données expérimentales concernant la morphologie des agrégats

Combustible Acétyléne C;H, | Toluéne C;Hg | PMMA CsHgO,
D, (nm)
Prégente étude 64 - 66 32-70 42 -61
Kaylii et Faeth (1992) 47 51 -
Dy
Prégente étude 1,85-1,93 1,73 - 1,86 1,67 - 1,78
Kdvlii et Faeth (1992) 1,79 1,73 -
ks
Présente étude 1,68-231 1,89 - 2,66 2,50-297
Kdvlii et Faeth (1992) 2,72 244 -
NP
Présente étude 235 -309 349 - 467 309 - 420
Kdvlii et Faeth (1992) 417 5326 -
R, (nm)
Présente étude 404 - 466 541 - 556 355439
Kdvlii et Faeth (1992) 481 672 -

Pour la présente étude, U'intervalle des valeurs qui est reporté correspond aux mesures obtenues pour
les différentes richesses. Les dimensions fractales mesurées sont cohérentes avec celles de Koyll et Faeth
(1992). Par contre, ce n’est pas vrai pour Dy, et N, les particules primaires présentent des diamétres
systématiquement supérieurs a ceux présentés par Koylii et Faeth (1992) et c’est inverse pour Np, ce qui
entraine un rayon de giration inférieur dans notre cas. Pour le PMMA, trés peu d’informations sont disponibles
dans la littérature et seul Jagoda et al. (1980) présente des diametres de particules primaires de suie issues de

la combustion de polystyréne et de polypropyléne compris entre 10 et 40 nm.

4.4.3 INFLUENCE DE LA RICHESSE SUR LA DISTRIBUTION DES DIAMETRES DES
AGREGATS

De méme que pour la morphologie, nous avons effectué la mesure de la distribution du diamétre de
mobilité électrique des particules de suie pour les trois combustibles et pour différentes richesses. Les

résultats sont montrés sur la Figure 4-15, la Figure 4-16 et la Figure 4-17. Les distributions en diameétre de
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mobilité électrique présentées correspondent aux moyennes de plusieurs mesures et lincertitude de ces

mesures est représentée pour trois conditions de ventilation.
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Figure 4-15 : Evolution de la granulométrie SMPS en fonction du débit de ventilation pour ’acétyléne
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Figure 4-16 : Evolution de la granulométrie SMPS en fonction du débit de ventilation pour le toluéne
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Pour ’acétyléne (Figure 4-15) tout d’abord, le débit de ventilation ne semble pas affecter la
distribution des diamétres de mobilité électrique, en ce sens que la forme et la valeur maximum (le mode) ne
varient pas en fonction de la ventilation. Le nombre total de particules évolue avec le débit de ventilation de
par la dilution imposée par ce débit de ventilation. A Uinverse on observe une modification significative de la

distribution pour le toluéne et le PMMA (Figure 4-16 et Figure 4-17).

Le cas du toluene est particuliérement intéressant car on observe la présence d’un mode de particules
centrées autour de 40 nm pour les forts débits de ventilation, et qui disparait progressivement lorsque le débit
de ventilation diminue. Ces particules étant présentes exclusivement a fort débit de ventilation, cela
correspond aux cas ou la température dans la ligne est la plus faible (50°C a 450 m3/h contre 120 °C a 50
m3/h, cf. Figure 4-2). On pense alors a des particules générées par la condensation de vapeurs d’espéces
imbrilées. Pour vérifier cette hypothése, nous avons effectué les mémes mesures mais a la sortie d’un thermo-
dénudeur. Cet appareil permet de chauffer les particules a une température telle que la majorité des espéeces
organiques sont a [’état de vapeur. Nous présentons sur la Figure 4-18 les distributions obtenues a 450 m3/h en
aval et en amont de ce thermo-dénudeur.
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Figure 4-18 : Comparaison des distributions SMPS amont et aval du thermo-dénudeur pour des agrégats de suie

de toluéne prélevés a 450 m*/h

On retrouve sur les deux distributions le second mode de particules centré a 40 nm. L’hypothése qui
assume que ces particules ultra-fines sont liquides et d’origine organique n’est pas vérifiée. Les particules de
ce mode secondaire sont donc des petits agrégats de suie. Mais il faut noter que leur diamétre (de l’ordre de
40 nm) est proche de celui des particules primaires (voir Tableau 4-4).

Nous détaillons ici "influence de la richesse sur les parametres caractéristiques des distributions, a
savoir le diametre médian, U’écart type et le nombre total des agrégats. Tout d’abord [’évolution
expérimentale du diametre médian aérodynamique et de mobilité électrique des particules de suie, en

fonction de la richesse globale, est présentée sur la Figure 4-19.
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Figure 4-19 : Evolution du diameétre médian des agrégats en fonction de la richesse (gauche : diamétre de

mobilité mesuré a ’aide du SMPS, droite : diamétre aérodynamique mesuré a ’aide du ELPI)

Le diamétre médian des agrégats est directement influencé par la richesse globale et l’on observe
pour chaque combustible que ces diameétres croissent lorsque la richesse globale augmente. L’augmentation de
la taille des agrégats peut étre reliée au temps de résidence dans le foyer. En effet ce dernier augmente avec
la richesse globale. L’accroissement du diamétre médian avec la richesse et donc avec le temps de résidence
semble indiquer que l’agglomération serait favorisée par un temps de résidence plus important dans le foyer.
Afin de tester cette hypothése, nous présentons sur la Figure 4-20 [’évolution de ’écart type géométrique des

distributions en fonction de la richesse globale.
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Figure 4-20 : Evolution de l'écart type géométrique en fonction de la richesse globale (gauche : écart-type de
la distribution SMPS, droite : écart-type de la distribution ELPI)

Cet écart type diminue quand la richesse et donc le temps de résidence augmentent. Cette évolution
est cohérente avec une possible coagulation des particules de suie. Nous présentons de plus, sur la Figure 4-21,
le lien observé expérimentalement entre I’écart type géométrique des distributions, obtenues a l’aide du SMPS

et du ELPI, et la dimension fractale correspondante des agrégats.
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Figure 4-21 : Evolution de la dimension fractale en fonction de l'écart-type géométrique des distributions

granulométriques mesurées (a gauche : SMPS, a droite : ELPI)

Pour le toluéne et le PMMA dimension fractale et dispersion de la distribution granulométrique
semblent étre liées et on peut s’attendre a obtenir une dimension fractale d’autant plus importante que la
distribution granulométrique est polydispersée. Cette évolution peut s’expliquer par le fait que dans le régime
continu (K,<<1), lorsque la dimension fractale diminue, la section efficace des agrégats augmente et la
mobilité des agrégats diminue (Rogak et Flagan, 1992, Jain et Kodas, 1998, Harris et Matti Maricq, 2001). Ces
deux effets ont ainsi tendance a se compenser partiellement et on constate alors des distributions de
diameétres moins dispersées et présentant un écart-type géométrique plus faible lorsque la dimension fractale
diminue.

Nous avons établi expérimentalement la relation liant la fraction volumique de suies a la richesse
globale (Figure 4-5) et nous avons souligné le fait que la fraction volumique augmente lorsque la richesse
augmente. On peut de la méme maniére s’intéresser a ’évolution de la concentration en nombre d’agrégats en
fonction de cette richesse. La Figure 4-22 présente a la fois ’évolution de cette concentration en nombre et

I’évolution du débit de production en nombre d’agrégats Qag.
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Figure 4-22: Evolution du débit d'agrégats et de la concentration en nombre en fonction de la richesse globale
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Ce débit est déterminé a partir de la concentration en nombre d’agrégats N,, et du débit de
ventilation Qg par : Qag :Nag.Qair. L’évolution de la concentration en nombre est assez cohérente avec
’évolution de la fraction volumique en fonction de la richesse (cf. Figure 4-5). En revanche si on s’intéresse au
débit de production en nombre d’agrégats on voit que Uinfluence de la richesse est loin d’étre aussi simple. En
effet le débit de production pour les trois combustibles diminue lorsque la richesse augmente et il apparait
cohérent avec ’évolution du facteur d’émission (Figure 4-6) pour 'acétyléne et le toluéne. Tandis que pour le
PMMA ce facteur d’émission varie peu (voir Figure 4-6) le nombre d’agrégats augmente tandis que le débit de
production en nombre diminue. En fait le débit en nombre est fonction a la fois du nombre, qui augmente avec
la richesse, et du débit d’air, qui diminue avec la richesse. Il apparait que la décroissance du débit d’air avec

la richesse est suffisamment forte pour compenser ’effet de l’augmentation du nombre sur le débit.

4.4.4 CAUSES POSSIBLES DE GROSSISSEMENT DES AGREGATS DE SUIE EN
FONCTION DE LA RICHESSE GLOBALE DANS LE FOYER

4.4.4.1 Effet de la taille des particules primaires

Nous avons observé 'influence de la richesse sur le diametre des particules primaires et des agrégats
qui augmente lorsque la richesse augmente. De prime abord on peut considérer que cette augmentation du
diametre des particules primaires donne lieu a des agrégats de plus grands diameétres car composés de plus
grosses particules. Il faut cependant garder en mémoire que la formation des agrégats dans la flamme résulte
de phénomeénes de coagulation du fait de |’agitation des particules et de la forte concentration en particules
primaires dans la flamme. La coagulation est donc essentiellement régie par les phénoménes de diffusion qui
sont d’autant plus conséquents que le diamétre des particules est faible. Des travaux, menés par Matsoukas et

Friedlander (1991) et Wu et Friedlander (1993) ont ainsi souligné U'importance de la taille des particules

primaires sur la vitesse de formation des agrégats. Nous introduisons le diamétre moyen Dug des agrégats en

fonction du diamétre des particules primaires Dy, qui est tel que :

1_/1 1/2 -
Dz =2. D},/,JZ+T.(6§—F-’T) .(%)DSP/ V2.a.gt

z

Equation 4-4

Avec :

Z:‘(L) Equation 4-5
Dr(1-4

/”L:DL—% : degré d’homogénéité Equation 4-6
f

k : constante de Boltzmann (1,38E2 kg.m2.s.K™")

T : température de la flamme (K)

Ppp - Masse volumique des particules primaires (kg/m3)

Ds : dimension fractale

a : paramétre de la fonction de distribution (a=7 pour D=2 d’apres Wu & Friedlander(1993))
¢ : fraction volumique de suie dans la flamme

t, : temps de coagulation (s)
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Nous présentons sur la Figure 4-23 [’évolution du diamétre Dug des agrégats en fonction du temps de
coagulation et en utilisant les informations déterminées au sein de la flamme d’acétyléne. On remarque que le
diameétre des agrégats augmente d’autant plus vite que le diametre des particules primaires est faible. Ce
résultat théorique indique donc que pour un méme temps de séjour, les agrégats sont d’autant plus grands que

les particules primaires initiales sont petites et va donc a 'inverse de nos résultats expérimentaux.
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Figure 4-23: Evolution du diametre moyen des agrégats au cours du temps pour différents diamétres de
particules primaires et avec : Df = 1,8, ¢= 107, T = 800°K, ppp = 1720 kg/m? (d’aprés Wu & Friedlander, 1993).

4.4.4.2 Effet de la coagulation

On se propose de comparer les informations granulométriques obtenues a ’aide du ELPI et du SMPS
pour différentes richesses aux informations granulométriques issues d’un modéle de coagulation. Nous

présentons l’approche et les hypothéses inhérentes a cette comparaison.

4.4.4.2.1 Coagulation d’un aérosol monodispersé

Nous présentons tout d’abord la coagulation de maniére simplifiée, c’est a dire pour un aérosol qui
reste monodispersé au cours du temps. On utilise l’équation de Smoluchowski, qui considére que c’est la
diffusion des particules qui limite le processus de coagulation et qui prédit I’évolution au cours du temps de la
concentration numérique de particules :

d_N:_ 2 Equation 4-7
i K.N quation

Avec :
N : concentration numérique de particules (#/m?)

K : coefficient de coagulation (m3/s)

Pour des particules dont le diamétre d, est supérieur au libre parcours moyen A du gaz, le coefficient de

coagulation K est tel que :

K=4.7Z.dp.D:w Equation 4-8

3.n

Avec :

112



: coefficient de diffusion des particules (m?/s)
: viscosité du gaz (Pa.s)
: constante de Boltzmann : 1,38.102 J/K

: température (K)

O 4 x 3 O

¢ . coefficient de Cunningham

On peut, en résolvant cette équation, décrire |’évolution du nombre de particules sur une période t :

Equation 4-9
NO=T A% -

Avec :
N(t) : concentration numérique au temps t (#/m°)

No : concentration numérique initiale (#/m?®)

On peut de plus calculer "évolution du diamétre des particules grace a la conservation de la masse :

13 ,
Equation 4-10
d(t)=dbo. ( N(Z)j

En intégrant cette équation (4-10) dans la relation (4-9), on calcule le diamétre des particules apres

coagulation en fonction du coefficient de coagulation :

d(t)=do .(1+N0 .K.t)l/3 Equation 4-11

Connaissant la concentration initiale, le diametre initial et le temps de coagulation des particules on
peut donc estimer le diamétre et la concentration de ces particules aprés coagulation. Cette approche
simplifiée reposant sur ’équation de Smoluchowski est ensuite utilisée afin de traiter le cas d’un aérosol

polydispersé.

4.4.4.2.2 Coagulation d’un aérosol polydispersé

Dans le cas d’un aérosol polydispersé la principale difficulté dans la résolution de |’équation de
Smoluchowski réside dans la détermination du coefficient de coagulation. Dans cette étude nous avons utilisé
les travaux de Lee et Chen (1984) qui repose sur ’estimation d’un coefficient de coagulation moyen. Ainsi dans
le cas d’une distribution granulométrique de type log-normale avec un diamétre médian dpeqian €t UN écart-
type géométrique og, on peut définir pour l’ensemble des particules composant cet aérosol, un coefficient de

coagulation moyen K tel que :

491

d median

K :—UT. 1+exp(1nzo-g)+( j(exp(O 5.In20 Jrexp(2,5.1n O-g))} Equation 4-12

Ainsi on peut intégrer cette valeur de K qui tient compte de la dispersion des diametres dans la
relation (4-7). Si on suppose que K ne varie pas beaucoup au cours du processus d’agglomération, on peut
utiliser la relation (4-11) :

d(t) = do. (1+No.K.1)""? Equation 4-13
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Cette approche repose sur trois hypothéses fortes. La premiére qui stipule que la distribution des
diamétres de l’aérosol est de type log-normal. La seconde hypothése repose sur Uutilisation d’un coefficient de
coagulation moyen E qui sous-entend que cette approche n’est valable que pour des évolutions par
coagulation assez faibles et la troisieme assume que les particules sont des sphéres. Cette approche n’est
évidemment pas la meilleure qui soit pour rendre compte des effets de la dispersion. D’autres modeéles plus
performants existent (Park et al., 1999, Otto et al., 1999, Park et Rogak, 2004) mais ce modéle est censé
représenter les processus de coagulation des suies au cours de leur temps de résidence dans le foyer de
combustion. Notre démarche n’a qu’un seul but, Uestimation de U'ordre de grandeur des effets de la

coagulation.

4.4.4.2.3 Détermination des données initiales du calcul de coagulation

Les informations qu’il convient de connaitre sont, pour la distribution des diamétres, le diamétre médian,
’écart type ainsi que le nombre total de particules par unité de volume et, pour le gaz porteur la pression, la
température et surtout le temps de résidence. La pression dans notre étude a trés peu d’effet car elle est
rarement différente de la pression atmosphérique, la température est, elle aussi assez peu influente et induit
une variation de 2 % pour une variation de température de 250 °C (Baron et Willeke, 2001). Les calculs ont
donc été effectués en considérant une température de 20 °C et la pression atmosphérique. Le temps de
résidence est estimé a partir du volume du foyer et du débit de ventilation imposé dans ce foyer grace a la

relation :
— V;ésidence

Eésidence = 3 . )
Qventilation Equation 4-14
Ou:
Trasidence - temps de résidence des particules de suie (s)
Viesidence : Volume de résidence des particules de suie (m?)

Quentitation © débit de ventilation du foyer (m3/h)

Ce qui correspond a des temps de résidence compris entre 5 et 30 s. Les caractéristiques initiales de [’aérosol,
le diamétre médian dpedgian, |’écart-type o4 et le nombre total de particules par unité de volume N, sont prises
égales a celles qui ont été observées pour le plus grand débit de ventilation (450 m3/h) et donc le temps de
résidence le plus faible. Nous considérons que pour ce temps de résidence l’agglomération a peu agi. Ces
informations sont donc directement exploitables pour le calcul du nombre de particules présentes dans le foyer
pour les autres débits de ventilation (inférieurs a 450 m3/h). Pour chacun de ces débits le nombre initial N, de
la relation (4-11) est alors déterminé en considérant |’évolution de la concentration en nombre de particules

en fonction du débit de ventilation (loi établie expérimentalement).

Fonction d’évolution de la concentration numérique

Le but de cette approche est de déterminer la concentration numérique Ny initiale dans la chambre
d’essai pour un débit donné, toujours & partir de la concentration mesurée a 450 m3/h. La concentration en
nombre étant sensible aux phénoménes de coagulation nous exploitons plutot les résultats obtenus pour la
concentration massique en particules de suie en fonction du débit de ventilation. Pour cela on trace la

moyenne des concentrations massiques expérimentales déterminées pour les différents débits de ventilation et
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on normalise par la concentration massique a 450 m3/h. On représente sur la Figure 4-24 les trois fonctions

d’évolution correspondant a ’acétyléene, au toluéne et au PMMA.
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Figure 4-24 : Fonction d'évolution de la concentration en fonction du débit de ventilation
La concentration numérique N, au débit de ventilation Quentitation @ intégrer dans le modeéle de

coagulation est alors telle que :

Nvarilazion = N450 m3/h . ﬂQventilati()n) Equation 4-15

Ou:

S Qventitaiion) : fonction d’évolution de la concentration en fonction du débit

4.4.4.2.4 Comparaison des résultats apportés par le modéle simple de coagulation
et les données expérimentales

L’évolution expérimentale du diamétre médian de mobilité électrique et aérodynamique en fonction
du temps de résidence dans le foyer est comparée sur la Figure 4-25 aux données issues du modéle simple de
coagulation présenté dans le paragraphe précédent. On voit a travers cette figure que les évolutions des
diameétres des agrégats sont relativement bien représentées par ’hypothése de coagulation des agrégats dans
le foyer. Il convient cependant de considérer cette évolution d’un simple point de vue qualitatif puisque la
notion de coagulation est difficilement applicable a des agrégats. En effet si on effectue une analogie avec des
gouttes sphériques, la coagulation de deux gouttes de diamétre D, et D, donnera toujours lieu a une goutte de
diamétre D;. A Uinverse si on considére la coagulation d’agrégats de diamétres équivalents D, et D, on peut
alors obtenir une gamme de diamétre et non pas un diametre final précis. Ce travail sur la coagulation des
agrégats a essentiellement été mené afin de souligner les phénoménes engendrant une modification de la

granulométrie de ces agrégats.
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Figure 4-25 : Comparaison entre l'évolution expérimentale des diamétres médians des agrégats et l'évolution

calculée a partir du modeéle de coagualtion (acétyléne a gauche, toluene au centre et PMMA a droite)

4.4.5 RELATION ENTRE LE FACTEUR D’EMISSION ET LE DIAMETRE MEDIAN DES
AGREGATS, ET ENTRE LE FACTEUR D’EMISSION ET LE DIAMETRE DES
PARTICULES PRIMAIRES

Afin de comparer le comportement des différents combustibles nous présentons sur la Figure 4-26 et la

Figure 4-27 U’évolution du facteur d’émission de particules de suie en fonction du diamétre médian des

agrégats et des particules primaires. Les résultats de la Figure 4-26 soulignent le lien existant entre la quantité

de suies émises et le diametre médian des agrégats, ainsi lorsque 'on produit plus de particules de suie

(facteur d’émission important) on produit logiquement des agrégats dont le diamétre médian est plus

important.
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Figure 4-26 : Facteur d'émission en fonction du diamétre des agrégats (gauche : SMPS, droite : ELPI)
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On peut cependant noter que dans le cas du Toluene et du PMMA, on observe des comportements opposés
lorsque la richesse augmente. Ainsi le diamétre des agrégats s’accroit lorsque la richesse augmente pour le
PMMA et diminue pour le cas du toluéne. Le méme type de résultat peut étre obtenu en considérant le facteur
d’émission en fonction du diametre des particules primaires, on voit ainsi que pour les forts facteurs
d’émission, on dispose de plus d’atomes de carbone afin de former des particules primaires dont le diametre

est plus important (cf. Figure 4-27).
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Figure 4-27 : Facteur d'émission en fonction du diamétre des particules primaires

4.5 UTILISATION DES DONNEES GRANULOMETRIQUES ET
MORPHOLOGIQUES POUR LE CALCUL DE L’EVOLUTION DU FACTEUR
D’EMISSION EN FONCTION DE LA RICHESSE GLOBALE

Dans ce paragraphe nous détaillons une méthode de calcul qui permet d’expliquer U’évolution du
facteur d’émission de suie en fonction de la richesse. Pour cela nous utilisons les relations expérimentales qui
lient les caractéristiques morphologiques et granulométriques des agrégats a la richesse. Nous avons, dans les
paragraphes précédents, détaillé U'influence de la richesse sur les divers parametres que sont la dimension
fractale, le préfacteur, le diamétre des particules primaires et des agrégats ainsi que le débit de production en
nombre d’agrégat. A partir de ces différentes informations nous allons estimer ’évolution de la masse réelle
des agrégats en fonction de la richesse et par la méme occasion nous établirons une fonction d’évolution du

facteur d’émission également en fonction de la richesse :
- Détermination du diametre de giration Dy moyen pour chaque richesse en utilisant la relation
expérimentale D,=f(GER) (cf. Figure 4-19) et la relation théorique D, = B.D, (Rogak et al., 1990), avec

le paramétre B constant étant pris égal a 1,5 (cf. 5.6.2).

- Détermination du nombre moyen de particules primaires N, composant [’agrégat en déterminant le

diametre des particules primaires a chaque richesse (D,,=f(GER) cf.4.4.2) et a 'aide de la relation
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fractale et des caractéristiques morphologiques issues de l’analyse de clichés MET (cf. 4.4.2) .

- Détermination de la masse d’un agrégat M,, pour chaque richesse :

Equation 4-16
Mg :%- - Prr - Np

La masse volumique des particules primaires p,, est déterminée a l’aide de la méthode détaillée dans

’annexe 3 et a été déterminée pour les suies issues de chacun des combustibles.

- Détermination du facteur d’émission pour chaque richesse a partir de la relation expérimentale liant

le débit de production en nombre d'agrégats et la richesse Q,o=f(GER) (cf.4.4.3, Figure 4-22) :

Qag .Mag

Q Ccombustibl e

77suies = Equation 4-17

On peut donc a partir de cette analyse établir ’évolution de la masse moyenne des agrégats en
fonction de la richesse (Figure 4-28) ainsi qu’estimer ’évolution du facteur d’émission en fonction de cette
méme richesse (Figure 4-29). On observe que la masse des agrégats est tres sensible a la richesse dans le cas
du toluéne et du PMMA. On observe de plus sur la Figure 4-29 une bonne cohérence entre notre calcul et les
données expérimentales. On peut ainsi souligner que dans le cas de la flamme d’acétylene et de toluéne, une
richesse croissante tend a diminuer le nombre d’agrégats produits, diminution qui sur cette gamme de richesse
ne peut pas étre compensée par l’augmentation progressive de la masse des agrégats. A Uinverse, pour le
PMMA, il semble que la masse des agrégats de plus en plus importante dans la gamme de richesse étudiée
compense la diminution du nombre d’agrégats produits. Dans ce cas on produit moins d’agrégats mais on
produit aussi des agrégats beaucoup plus massifs qui expliquent l’augmentation observée du taux de

production. Cette fonction d’évolution repose sur les évolutions lissées des résultats expérimentaux.
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Figure 4-28: Evolution de la masse des agrégats en fonction de la richesse globale
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4.6 CONCLUSIONS DE L’ANALYSE DES RESULTATS EXPERIMENTAUX

La morphologie et la taille des particules émises lors d’un incendie est donc sensible a la nature du
combustible et au mode de production (richesse). A l’inverse son évolution dans une ligne de ventilation
apparait assez limitée. Tout d’abord il semble que dans le cas de foyer sur-ventilé, la richesse joue un réle
important sur le facteur d’émission des particules, diminuant d’une part cette émission pour des richesses
inférieures a 0,2, ’augmentant d’autre part, lorsque les richesses sont supérieures a 0,2 (cf. Figure 4-6). Cette
influence sur la production se retrouve sur les caractéristiques granulométriques des particules de suie. En
effet, si la richesse ne semble pas influencer la dimension fractale ni le préfacteur des agrégats, le diametre
des particules primaires et le diamétre des agrégats sont trés sensibles aux conditions de combustion. On
observe ainsi une augmentation de ces diametres lorsque la richesse augmente traduisant une augmentation
significative de la masse des agrégats. Cette augmentation en masse des agrégats pourrait se traduire par une
augmentation du facteur d’émission de particules de suie pour les trois combustibles étudiés mais il faut
cependant considérer de plus |’évolution du nombre d’agrégats en fonction de la richesse. Ainsi la production
en nombre d’agrégats diminue lorsque la richesse augmente compensant l’augmentation de la masse des

agrégats observée pour 'acétyléne et le toluéne. Pour le PMMA, cette diminution du nombre d’agrégats
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produits ne suffit cependant pas a compenser [’accroissement de la masse des agrégats et on observe une
augmentation du facteur d’émission de suie lorsque la richesse augmente. Il serait intéressant d’étendre la
gamme de richesse afin de couvrir a la fois des richesses trés pauvres en combustible (<<1) mais aussi tres
riches (>>1).

Les propriétés des particules de suie sont donc particulierement influencées par les conditions de
combustion imposées dans le foyer et une étude a été menée afin d’isoler l’évolution de ces particules dans la
ligne de ventilation. Cette évolution hors foyer s’est révélée trés faible sur des temps de passage
correspondant a la présente installation (inférieurs a 5s) et nous permet de considérer les résultats obtenus au
plus proche du foyer comme applicable a toute la ligne de ventilation utilisée dans cette étude.

La principale conclusion de cette étude réside dans ’influence des conditions de combustion sur la
nature et la production des particules de suie. En effet ce travail trouve son origine dans ’étude du
comportement des éléments de filtration (filtres THE) en situation accidentelle d’incendie. Initialement les
granulométries en masse établies a l'aide d’impacteurs ANDERSEN ne permettaient pas d’expliquer les
disparités comportementales observées. Dans la présente étude nous avons souligné a la fois Uinfluence de la
nature du combustible et des conditions de ventilation. Ainsi le taux de production, la taille des particules
primaires et des agrégats sont essentiellement fonction du combustible et ces paramétres se trouvent ensuite
influencés par le mode de combustion en présence. Il faut cependant souligner le fait que la morphologie de

ces particules est proche pour chacun des combustibles et pour les différentes richesses étudiées.
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5 PROPRIETES OPTIQUES DES PARTICULES DE SUIE :
MODELES DE CALCUL ET DISPOSITIFS EXPERIMENTAUX

5.1 OBJECTIFS DE L’ETUDE

La connaissance des propriétés optiques des particules émises lors d’un incendie est un sujet
important qui a déja fait ’objet de nombreuses études (Dalzell et Sarofim, 1969, Lee et Tien, 1981,
Charalampopoulos et Fleske, 1987, Habib et Vervisch, 1988, Van-Hulle et al., 2002). En effet la détermination
de ces propriétés, et tout particulierement de U'indice de réfraction, permet |’établissement de grandeurs
fondamentales telles que la fraction volumique de suie dans une flamme ou bien encore de modéliser les
transferts d’énergie par rayonnement dans les foyers confinés. Dans la premiére partie de ce chapitre nous
allons introduire et détailler les propriétés optiques de ces particules ainsi que les modéles décrivant
Uinteraction lumiére-particule. Nous présenterons dans la partie suivante le principe de mesure des
coefficients d’extinction et de diffusion de la lumiére ainsi que la méthode d’inversion permettant de

déterminer U’indice de réfraction des particules de suie.

5.2 DIFFUSION DE LA LUMIERE PAR DES PARTICULES DE SUIE

En premier lieu, il est rappelé les notions fondamentales qui permettent de bien comprendre les
phénomeénes d’extinction et de diffusion de la lumiére par une particule. Ensuite les modéles qui permettent

de calculer ces processus pour une sphére et des agglomérats de suie sont présentés.

5.2.1 INTERACTIONS ONDE - PARTICULE

5.2.1.1 Expression du champ incident et diffusé

Considérons une particule éclairée par une onde plane (cf. Figure 5-1). Cette onde monochromatique
incidente E; se décompose en deux états de polarisation E,, et E,. L’interaction avec une particule donne lieu a

une onde diffusée E4 définie elle aussi par deux composantes (Bohren et Huffman, 1983) :

E;\ _exp(=ikr) (S: S3\ Eyy .
(EL jd_T S S E i Equation 5-1

En général, ’état de polarisation d’une onde est modifié lors de l’interaction avec un élément
optique. Les éléments S,,5,,5; et S4 sont des éléments complexe de la matrice de diffusion et ils dépendent
généralement des angles 0 et ¢ de diffusion. On peut alors définir des grandeurs caractérisant les phénomeénes

intervenant lors de ces interactions.
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Figure 5-1 : Représentation du champ incident et du champ diffusé

5.2.1.2 Extinction, diffusion, absorption, albédo

Lorsqu’une particule est éclairée par une onde lumineuse, l’énergie recue peut étre absorbée ou
diffusée. Sur ’axe de propagation de la lumiére, la perte d’énergie est due a la conjugaison de ces deux
phénoménes, c’est ce qu’on appelle Uextinction. On définit pour caractériser ces phénomeénes plusieurs
grandeurs caractéristiques. Tout d’abord, on définit W, U’énergie absorbée par la particule, Wy ’énergie
diffusée par cette méme particule et W, l’énergie éteinte par la particule considérée :

We = W, + Wy Equation 5-2

A partir de ces énergies on peut définir les sections efficaces (m?) représentant le rapport entre les

précédentes énergies et ’intensité incidente. Nous avons donc respectivement pour [’absorption, la diffusion

et Uextinction :

C,=Wa Equation 5-3
1i
CdZ% Equation 5-4
c.=We Equation 5-5
1i
Avec évidemment :
Ce=C,+Cyq Equation 5-6

Pour établir les propriétés optiques de particules il convient donc de connaitre ces sections efficaces. Comme
nous le verrons par la suite, notre méthode expérimentale repose sur la mesure des sections efficaces

d’extinction et de diffusion “"verticale-verticale". Cette derniére correspond a une diffusion angulaire
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particuliére. Pour la définir on introduit la fonction de phase dépendant des deux angles de diffusion 0 et @.

Cette fonction caractérise U'intensité I(0,®) diffusée selon une direction définie par 0 et ® (voir Figure 5-1):

I(6,.D)k*r? ,
Pd(H,(D):% Equation 5-7
i
La section efficace de diffusion verticale-verticale C,,(0) est définie pour une polarisation incidente et diffusée
perpendiculaire au plan d’incidence (kf). Pratiquement dans notre approche expérimentale cette section

efficace est mesurée pour un angle 6 = 90° et elle est définie a I’aide du premier élément S; de la matrice de

diffusion :

va(a)=#|sl(a)|2 Equation 5-8

On peut de plus définir ’albédo d’une particule qui correspond aux rapports des sections efficaces de

diffusion et d’extinction. Cet albédo représente la capacité de la particule a ré-émettre la lumiére :

a=x=4 Equation 5-9

Ces différentes sections ne sont pas directement mesurées dans la présente étude. Ce qui est accessible a la
mesure ce sont les coefficients d’extinction K., et de diffusion K,, qui sont reliés aux sections efficaces grace
aux relations :

Kext = Np-Cext Equation 5-10

K = Np.Cyy Equation 5-11

Ou N, représente le nombre de particules par unité de volume. Ces formules sont valables pour un échantillon
de particules mono-dispersées. La principale difficulté du calcul des sections efficaces réside dans la prise en

compte de la morphologie complexe des agrégats.

5.2.2 MODELES DE CALCUL DE LA DIFFUSION DE LA LUMIERE

Dans cette partie nous allons décrire les différents modéles utilisés afin d’estimer la diffusion de la
lumiére par des particules sphériques et par des agrégats de suie. De nombreux modéles existent et nous ne
nous attarderons pas sur une comparaison de ces modeéles. Le lecteur pourra trouver de plus amples
informations dans le livre de Bohren et Huffman (1983) et dans le travail de Van-Hulle (2002) qui est a l’origine
de la méthode d’inversion employée pour la détermination de Uindice des particules de suie. Nous
présenterons tout d’abord les modéles de diffusion de la lumiéere applicable au cas de la sphére, la théorie de
Mie et la théorie de Rayleigh. Nous aborderons ensuite les développements possibles a un cas plus complexe,
celui des agrégats et nous traiterons donc de la théorie de Rayleigh-Debye-Gans appliquée aux agrégats de

nature fractale (RDG-FA).

5.2.2.1 Cas des sphéres : Théorie de Mie et approximation de Rayleigh

Il nous est apparu nécessaire de donner succinctement les fondements théoriques de la théorie de Mie et pour
de plus amples détails, le lecteur pourra se reporter a ouvrage de Bohren et Huffman (1983). A partir du

systéme de coordonnées présenté sur la Figure 5-1, on peut définir les intensités diffusées polarisées
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verticalement (lg) et horizontalement (l;) par rapport au plan de diffusion. Ces deux intensités sont
déterminées grace a la résolution des équations de Maxwell et des équations de continuité des champs a la
surface des spheres. La solution est donnée sous forme de séries polynomiales qui dépendent des coordonnées
(r, 0 et ¢) mais aussi du parameétre de taille x :

r.d ,
=T Equation 5-12

Ou d est le diamétre de la sphére et X la longueur d’onde de ’onde incidente. Nous avons donc pour ces deux

intensités :
7. A .
I¢_L'47z2r2 Stsin*(4) Equation 5-13
lo= 47/}272 S3.c08*(P) Equation 5-14

Dans ces deux relations, |; représente ’intensité incidente, et les éléments de la matrice de diffusion S, et S,

sont des séries polynomiales tels que :

_N"_2n+]
Si= 2 () [mm(cosﬁﬂb:m(cosﬁ)i Equation 5-15
Equation 5-16
Sz— %”"'1)[anrn(cost9)+bnrn(cos€)1 quation

Les fonctions =, et 1, sont dépendantes de l’angle 0 et elles sont exprimées a partir de polyndmes de

Legendre :
BY(cosH)
m(cost)=—— 7~ sind Equation 5-17
P“)(cose) Equation 5-18

Tn(cost)=

Les coefficients a, et b, sont quant a eux définis a partir de fonctions de Ricatti-Bessel :

_ W) 'n(m.x)=m.u(m.x). W's(x)

T E(X). Ev(mx)—mE(m x).En(x)

_m¥u(x). 'n(m.x)—¥u(m.x). V'n(x) Eauation 5.20
m&Ei(x).Ew(m.x)~Em.x).E(x) quation

Equation 5-19

Avec y défini a partir de la fonction de Bessel de premier ordre Jy.1/; :

Equation 5-21

Wa(x)= J n+1/2(X)

Et £ défini a partir d une fonction de Hankel du second ordre H,.1/7 :

gn(X):\/ﬂ.zz Hon12(6) =W+ Xn(x)

Equation 5-22

Ou X, est défini a partir d’une fonction de Bessel de second ordre Y./, :

XXy - Fra(v) Equation 5-23
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A partir de ces relations on trouve les coefficients d’extinction, de diffusion, d’absorption et de diffusion

vertical-vertical. Ils sont donnés par :

C. :%Z (2n+1)Re( an+bn) Equation 5-24
* n=1

Cdzﬁi(ZnH )|an 2+|bn|2 Equation 5-25

n=l1

Co=C.—C, Equation 5-26

_A ,
CW_4,7z2'S12 Equation 5-27

La principale difficulté réside dans le calcul des coefficients de diffusion a, et b, ainsi que dans le calcul des
éléments S, et S, de la matrice de diffusion. Dans le cas ou le paramétre de taille est tel que x << 1, on obtient
’approximation de Rayleigh. Elle correspond donc aux cas ou la longueur d’onde est grande devant le diamétre
de la particule sphérique. Le formalisme de cette approche est assez simple. Les sections efficaces

d’absorption (a), de diffusion (d), d’extinction (e) et de diffusion verticale-verticale (vv) deviennent :

C.= ﬂZDiE(m) Equation 5-28
_27m5D§.F(m) Equation 5-29
= 3
C =7r4.D2.F(m) Equation 5-30
" 4.

Et toujours :

C=Cu+C, Equation 5-31

E(m) et F(m) sont deux fonctions de l’indice complexe m de la matiére :

E(m)=—Irr( ’"2‘1) Fm)="2

m?+2 m2+2

2
Equation 5-32

On trouvera en annexe les fonctions E(m) et F(m) tracées en fonction des parties réelles et imaginaires de
Uindice de réfraction.

Une premiere approximation pour ’estimation de la diffusion de la lumiére par des agrégats est de les
remplacer dans le calcul par une sphére équivalente. Sous cette hypothése on peut utiliser la théorie de Mie
mais il apparait évident que la compacité d’un agrégat et d’une sphére ne sont pas les mémes et les résultats
obtenus par la théorie de Mie sont donc loin d’étre satisfaisants. Par contre la théorie de Mie peut étre
appliquée aux particules primaires des agrégats. Etant donné leurs diametres (quelques dizaines de nm) et
pour la gamme de longueurs d’ondes utilisées (visible et proche I.R.), le paramétre de taille x de ces particules

est inférieur a 1 et donc ’approximation de Rayleigh est assez bonne.
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Pour le calcul de la section efficace des agrégats on peut considérer que la contribution des particules
primaires est identique (diamétre de sphérules quasiment identique). On peut alors se demander s’il suffit de
multiplier la section efficace d’une particule primaire par le nombre de particules primaires dans |’agrégat.

Sous cette hypothése de calcul on aurait :

Cé=N,.C¥ Equation 5-33
C4=N,.C? Equation 5-34
%=Np.Ch Equation 5-35

Les exposants (a) et (p) servent a identifier les agrégats et les particules primaires. La section efficace
d’extinction est encore une fois déterminée en sommant la section efficace d’absorption et de diffusion. Cette
approche trés simple n’intégre cependant pas la morphologie complexe des particules de suie. Elle est assez

bien justifiée pour ’absorption et ’extinction mais elle est fausse pour la diffusion.

5.2.2.2 La théorie de Rayleigh-Debye-Gans (RDG)

La théorie de Rayleigh-Debye-Gans est une extension de |’approximation de Rayleigh a des particules
de formes non sphériques (Bohren et Huffman, 1983). Ce n’est donc pas une théorie en ce sens qu’elle ne
correspond pas a une résolution des équations de Maxwell. Deux critéres doivent étre vérifiés si l’on souhaite

avoir des résultats précis avec cette approximation :

m—l<<1 et 2.x/m—1|<<1 Equation 5-36
-1 ]

Pour les agrégats de suie, elle se fonde sur les hypotheses suivantes :
- Les particules primaires possédent toutes le méme diamétre et sont en contact avec une seule
particule primaire
- Les particules primaires n’interagissent pas entre elles et les différences de phase sont négligeables

dans ’agrégat

Une analyse des limites de la RDG, en fonction de la dimension fractale, du nombre de particules
primaires et du paramétre de taille, a été faite par Berry et Percival (1986). Il a été trouvé que les

caractéristiques de ’agrégat devaient vérifier :

Di<2etNy<<x ™ Equation 5-37

Ces conditions sont généralement difficiles a vérifier puisque ’on rencontre couramment des agrégats de
plusieurs centaines de particules primaires et avec une dimension fractale de 1,8. En considérant un diamétre
de particules primaires de 50 nm et une longueur d’onde de 632 nm, le nombre de particules primaires
attendus doit étre inférieur a 100 ce qui, dans la réalité, est couramment dépassé. Koyli et Faeth (1993) ont

montré que, sous l’approximation RDG, les sections efficaces deviennent :

4=Np.C¥ Equation 5-38
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Cs=N3.CY Equation 5-39

Cs=N3.Ch Equation 5-40

5.2.2.3 La RDG-FA (Rayleigh-Debye-Gans-for-Fractal-Agregates)

La RDG est apparue plus adéquate que la théorie de Rayleigh au cas des agrégats cependant elle ne
semble pas bien rendre compte des phénoménes de multi-diffusion que l’on peut observer a ’aide de théories
plus précises. Cette multi-diffusion se caractérise par la convergence du rapport C4/C, vers une limite
asymptotique (Koyliu et al., 1993). Les relations nous permettent de déterminer ce rapport pour la RDG et il
apparait que ce rapport est proportionnel a N, alors que dans la réalité il tend vers une limite du fait de la
multi-diffusion. C’est ce comportement que Koylii a souhaité compenser a l’aide de facteurs correcteurs
introduisant ainsi la RDG-FA (Rayleigh-Debye-Gans theory for Fractal Agregate). Les sections efficaces

correspondantes sont alors telles que :

4=Np.C¥ Equation 5-41
C3=N3.Cl.g(k.Dr) Equation 5-42
%=N3.Ch.f(w) Equation 5-43

Définition du facteur de forme f

Pour définir le facteur de forme f il convient d’introduire un paramétre de taille w dépendant du rayon de

giration et du module du vecteur q de diffusion :

w=q>R? Equation 5-44
q=2ksin(%) Equation 5-45

On peut alors introduire deux régimes de diffusion qui permettent de définir deux expressions du facteur de
forme (Dobbins et Megaridis, 1991). Pour le premier régime, le régime de Guinier définit pour w < 1,5 D, le

facteur de forme est tel que :

fG(W)ZeXp(—gV) Equation 5-46
Pour le régime de puissance défini pour w > 1,5 Dsona:

T i
fP(W):(WT)j Equation 5-47

Le passage d’un régime a l'autre s’effectuant sans discontinuité a la valeur w =1,5 D¢ par :

Al ,5Df)=exg{%j Equation 5-48

De plus a faible w (faible 6) on a :
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fw)= l—gv Equation 5-49
Définition du facteur g

Le coefficient correcteur g présent dans ’expression de la section efficace de diffusion a été défini par
Dobbins et Megaridis (1991).

)
_ 4 . —
g(W)—(l4—3 Dy W) Equation 5-50

Des limites de validité ont été proposées pour la RDG-FA. Celles-ci ont été établies par Farias et al. (1996) et
selon eux la RDG-FA donne des résultats satisfaisants pour |m—l|< let 2x1m—1|<0,6. D’autre part selon Van-
Hulle (2002), les sections efficaces d’extinction et de diffusion verticale-verticale déterminées a ’aide de la

RDG-FA sont en accord avec les résultats obtenus a partir d’une approche dipolaire (Draine et Flatau, 1994).

5.3 L’INDICE OPTIQUE DES PARTICULES DE SUIE

Nous allons détailler ici un parameétre important des particules de suie : Uindice complexe de
réfraction m=n-ik. Comme cela a été vu précédemment, les propriétés d’absorption et de diffusion de la
lumiére dépendent de ce parametre. Ainsi la partie réelle n de U'indice, est défini comme étant le rapport
entre la vitesse de la lumiére dans le vide et la vitesse de la lumiere dans le milieu considéré. Cet indice
absolu caractérise donc la vitesse de phase du milieu. On peut se rappeler que le phénoméne de réfraction
optique au passage d’un dioptre est due a une valeur n inférieure a un, comme le montre la loi de Snell-
Descartes. La partie imaginaire k correspond a ’absorption de la lumiére dans un milieu. Il convient de
préciser que ’indice varie selon la longueur d’onde considérée. Nous présentons sur la Figure 5-2 les variations
des parties réelle et imaginaire de l’indice complexe de particules de suie, en fonction de la longueur d’onde
et obtenues au cours de plusieurs études.
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Figure 5-2 : Evolution de l'indice en fonction de la longueur d'onde (Mullins et al., 1987). Courbes du haut pour

la partie réelle n, celles du bas pour la partie imaginaire k
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La plupart des études connues sur l'indice des suies ont été réalisées a quelques longueurs d’onde
particuliéres, et plus particulierement dans le visible. C’est ce que résume le Tableau 5-1. A travers ce tableau
on peut souligner la dispersion des résultats qui sont aussi représentés en fonction de la longueur d’onde sur la

Figure 5-3. Cette dispersion s’explique essentiellement a la fois par les divers combustibles employés mais

aussi par la diversité des méthodes et approches a la fois expérimentales et numériques utilisées.
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Figure 5-3 : Dispersion des valeurs d'indice issues de la littérature

Tableau 5-1 : Indices de réfraction établis au cours de différentes études

DLS : Dynamic Light Scattering, MFT : Model and Flame Transmission, MVLR : Model and Value Litterature Review, LR :

Litterature Review, E-S : Extinction - Scattering, E-A : Extinction - Absorption, R : Refractometry

Longueur d'onde (nm) n Combustible Auteurs, date Metl
485 1.60 0.52: Premixed methanefoxygen flame Charalarmpopoulos & Felske (1987) OLS
200 0.85 0.36: Premixed propane/oxygen flame Chang & Charalampopoulos (1990) OLS
260 1.07 0.79: Premixed propane/oxygen flame Chang & Charalampopoulos (1990) OLS
400 1.58 0.66: Premixed propane/oxygen flame Chang & Charalampopoulos (1990) OLS
540 1.71 0.56: Premixed propane/oxygen flame Chang & Charalampopoulos (1990) OLS
710 1.73 0.53: Premixed propane/oxygen flame Chang & Charalampopoulos (1990) OLS

1000 1.80 0.53: Premixed propane/oxygen flame Chang & Charalampopoulos (1990) OLS
532 1.50 0.55 Lee & Tien (1981) MET
514 1.75 0.50: Acetylene-air flame Roessler & Faxvog (1980) rWLR
500 1.94 0.66: butane-air flame Colbeck et al. (1985 LR
445 1.70 0.68: butane-air flame Colbeck et al. (1985 LR
514 1.54 0.48: Acetylene air-flame Koylu & Faeth (1996) E-5
351 1.36 0.35: Acetylene-propylene-ethylene-propane YW & al (1897 E-5
405 1.45 0.40: Acetylene-propylene-ethylene-propane YW & al (1897 E-5
485 1.58 0.48: Acetylene-propylene-ethylene-propane YW & al (1897 E-5
514 1.58 0.51: Acetylene-propylene-ethylene-propane YW & al (1897 E-5
633 1.71 0.53: Acetylene-propylene-ethylene-propane W & al (1997 E-5
450 1.4 0.64:Diesel soot Schnaiter et al.(2003) E-A
550 1.49 0.67:Diesel soot Schnaiter et al.(2003) E-A
700 157 0.73: Diesel soot Schnaiter et al.(2003) E-A
500 1.46 0.27 :methane-propane Habib & Vervisch (1288) Ezxtinction
s00 1.83 0.43: ethylene Habib & Vervisch (1288) Ezxtinction
436 1.56 0.46: acetylene diffusion flame Dalzell & Sarofim (1969) R
450 1.56 0.48: acetylene diffusion flame Dalzell & Sarofim (1969) R
550 1.56 0.46: acetylene diffusion flame Dalzell & Sarofim (1969) R
G50 157 0.44% acetylene diffusion flame Dalzell & Sarofim (1969) R
805 157 0.46: acetylene diffusion flame Dalzell & Sarofim (1969) R
633 1.95 0.51: methane-oxygen Wan-Hulle & al. (2002) E-5
533 210 0.48: methane-air Yan-Hulle & al. (2002) E-5
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5.4 PRINCIPE DE DETERMINATION DE L’INDICE OPTIQUE

La détermination de l’indice optique m repose sur une méthode d’inversion qui recherche la meilleure
valeur de m permettant de retrouver par calcul les valeurs expérimentales de K,; et K,,. Nous présentons dans
cette partie le banc optique utilisé pour mesurer les coefficients d’extinction et de diffusion puis la méthode

d’étalonnage de ce banc et enfin la méthode d’inversion et de calcul de Uindice optique.

5.4.1 MESURES DES COEFFICIENTS D’EXTINCTION Kgxr ET DE DIFFUSION Kyy

5.4.1.1 Le dispositif expérimental

Le dispositif expérimental, dénommé EXSCA pour EXtinction - SCAttering, repose sur la mesure en
paralléle du coefficient d’extinction et de diffusion verticale-verticale des agrégats de suie. Ce dispositif,
initialement développé afin d’estimer les fractions volumiques de suie en sortie de réacteur par Gouriou
(1999), a été modifié par Van-Hulle (2002) afin de permettre la détermination de U’indice optique des agrégats
de suie dans des flammes de diffusion d’hydrocarbures. Les mesures ont alors été effectuées principalement
dans le visible (633 et 442 nm) et elles ont montré la validité du dispositif et de la méthode d’inversion
employée. Par rapport a ces travaux, des modifications importantes ont été apportées au banc EXSCA pour
améliorer sa sensibilité et sa précision, en particulier pour permettre la réalisation de mesures dans le proche
infrarouge (1064 nm). Un schéma de principe de ce banc est présenté sur la Figure 5-4 ainsi qu’une
photographie sur la Figure 5-5. Le banc EXSCA est composé de deux cellules, une d’extinction et une de
diffusion. La cellule d’extinction est une cavité optique multi-passages permettant, a ’aide de deux miroirs
hémisphériques, d’obtenir des trajets optiques de 1 a 20 métres avec une cavité de seulement 1 métre de
long. Cette cavité s’est révélée indispensable pour effectuer des mesures dans le proche infrarouge. En effet,
les sections efficaces d’absorption et de diffusion composant la section efficace d’extinction sont inversement
proportionnelles a la longueur d’onde, le signal d’extinction est donc plus faible dans ’infrarouge que dans le
visible. Cette diminution a été compensée en augmentant le trajet optique, le nombre d’aller et retour étant
ajustable en modifiant la longueur de la cellule ainsi que l'orientation des miroirs. Pour le proche infrarouge
(1064 nm), le laser utilisé est une diode-laser fibrée KEOPSYS émettant 1 W en pleine puissance. En sortie de
diode le signal est divisé en trois parties a ’aide d’un coupleur. On injecte ainsi environ 100 mW dans la cellule
d’extinction, environ 900 mW dans la cellule de diffusion et une faible part est envoyée sur une diode
fournissant un signal de référence pour suivre les variations d’intensité du laser. Le signal éteint est mesuré en
sortie de cellule a l’aide d’une fibre optique reliée a une photodiode. La cellule de diffusion est composée d’un
volume beaucoup plus faible (environ 1 litre), le faisceau laser est injecté a une extrémité de la cellule et il
est stoppé a 'autre extrémité de la cellule a ’aide d’un piége a lumiére. Ce piége a lumiére s’est révélé
indispensable afin d’éviter une trop grande réflexion parasite dans la cellule. Le signal diffusé est recueilli a
90° du rayon laser a 'aide d’un faisceau de 6 fibres optiques. Le signal des fibres est recueilli a ’aide d’un
dispositif optique focalisé sur une photodiode (Hamamatsu APD C4777-01SPL 3197). En entrée de la cellule de
diffusion le faisceau laser est polarisé verticalement a [’aide d’un polariseur et un analyseur lui aussi polarisé
verticalement est placé devant le faisceau de fibres. Le remplissage en gaz et en particules est assuré par un

jeu d’électrovannes piloté a partir d’un logiciel d’acquisition développé sous environnement Labview.
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Figure 5-4 : Schéma descriptif du dispositif EXSCA
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Figure 5-5 : Banc EXSCA avec son systéme d’alimentation et de purge
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5.4.1.2 Protocole de mesure des coefficients d’extinction et de diffusion

La premiére phase, ¢; correspond au remplissage de la cellule (extinction ou diffusion) par les fumées.
Cette phase de remplissage dure généralement 5 minutes afin de permettre que deux mesures de distribution
des diamétres de mobilité en sortie de cellule soient faites par le SMPS.Suite a cette phase de remplissage on
opére une phase de stabilisation ¢, des fumées dans la cellule. Cette phase dure généralement 60 secondes et
précede la phase de mesure ¢3 au cours de laquelle "on acquiert les signaux. Les mesures des signaux
d’extinction et de diffusion s’effectuent respectivement sur 90 et 60 secondes. On opére ensuite une phase de
remplissage ¢4, de stabilisation ¢s et de mesure ¢, avec 'air de référence. Une mesure totale du coefficient
d’extinction et de diffusion dure donc environ 30 minutes. Les différentes phases sont représentées sur le
Tableau 5-2 et la Figure 5-6 présente un exemple de signaux d’extinction et de diffusion mesurés dans des

fumées et pour ’air de référence.

Tableau 5-2 : Différentes phases de la mesure des coefficients d'extinction et de diffusion

OF ®, P P, Ps OF

remplissage | stabilisation mesure remplissage | stabilisation | mesure

Nom phase

Durée (s) 300 60 90 300 60 60

Prélevement | Fumées | Fumées | Fumées Air Air Air

9.5 014
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Figure 5-6 : Exemples de signaux d'extinction et de diffusion obtenus avec le banc EXSCA
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5.4.1.3 Détermination du coefficient d’extinction

D’apres la loi de Beer-Lambert, Uintensité éteinte aprés un trajet optique de longueur L est :

Iext:Iinc.eXp(—Kext.L) Equation 5-51

avec :
lexe : intensité du signal éteint (V)
linc = intensité du signal incident (V)
Kexe : coefficient d’extinction (m™)
Lopt - longueur du trajet optique (m)

On peut donc facilement définir le coefficient d’extinction a partir de cette loi, il vient ainsi :

Kev=—1o/ Ln(lﬂ) Equation 5-52
Lopt inc
Dans notre configuration les intensités l.: et li,c correspondent respectivement aux intensités lumineuses
mesurées lorsque le faisceau traverse la cellule remplie de particules de suie et lorsque cette cellule est
remplie par U'air de référence. La longueur optique L,y quant a elle est déterminée a partir de la mesure de la
longueur de notre cellule multi-passages et du nombre de trajet observé dans la cellule. Les signaux
d’extinction et de diffusion sont normalisés par le signal de référence, détecté en amont de la cellule
d’extinction afin de compenser les variations d’émission de la diode-laser. Le coefficient d’extinction se définit

donc de la maniére suivante :

f
Ki=—1p L

Equation 5-53
LOpt (]ézir)
air
ref
Avec :
I/ : intensité lumineuse du signal éteint par les fumées (V)
I;Qf : intensité lumineuse du signal de référence pendant la mesure des fumées (V)
gir : intensité lumineuse du signal de U’air de référence (V)
;g/' : intensité lumineuse du signal de référence pendant la mesure de Uair (V)

Afin de simplifier les formulations des différents coefficients, les intensités divisées par Uintensité du
signal de référence sont représentées entre crochets :

L <I€!> Equation 5-54
E

K!=
Avec :
<Ief> : valeur moyenne normalisée de U’intensité lumineuse du signal éteint par
les fumées
<1é”"‘> : valeur moyenne normalisée de ’intensité lumineuse du signal éteint par

I’air
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5.4.1.4 Détermination du coefficient de diffusion vertical-vertical

Le signal de diffusion qui est recueilli est proportionnel au coefficient K,, des particules de suie. Pour
connaitre cette proportionnalité, on réalise une mesure supplémentaire sur un corps particulier, dont la valeur
de K,, est bien connue. Dans la détermination de K,, des suies et de ce corps étalon, il intervient des termes
correctifs qui prennent en considération le bruit des photomultiplicateurs ainsi que les diffusions parasites
inévitables dans la cellule de diffusion. Pour cela nous effectuons systématiquement une mesure du bruit des
capteurs avant chaque série de mesures ainsi qu’une mesure du bruit de la cellule (réflexions parasites du
rayon laser incident) avec un gaz trés peu diffuseur. Initialement nous utilisions de ’hélium, cependant en
filtrant Uair on peut considérer les signaux de diffusion de U’air et de U’hélium tres proches. Nous avons

finalement porté notre choix sur U’air pour la mesure du bruit de fond de la cellule :

o A o] ,
[ — — K edlo(k/ —ksut \Rix Equation 5-55
1% <I§’“l>%lj“’> 2% ) q
Avec :
K‘va : coefficient de diffusion vertical-vertical des fumées (m™)

gl : coefficient de diffusion vertical-vertical du corps étalon (m™)
Ké/;t : coefficient d’extinction des fumées (m™)

Kgi¢! : coefficient d’extinction du corps étalon (m™)

R : trajet du faisceau incident entre la source laser et le volume de diffusion
X4 : trajet du faisceau diffusé entre le volume de diffusion et le volume de détection
<Ij.> : valeur la plus probable de Uintensité normalisée du signal de diffusion des fumées

[5’“1> : valeur la plus probable de Uintensité normalisée du signal de diffusion du corps étalon

<Igj“"> : valeur la plus probable de U'intensité normalisée du signal de diffusion de ’air

Pour les mesures dans le visible, le propane peut étre utilisé comme corps étalon mais les premiers essais dans
Uinfrarouge ont rapidement souligné la faiblesse du signal diffusé et généralement proche de celui du bruit de

fond de la cellule. Nous avons suite a ces essais décider d’utiliser des billes de latex comme corps étalon.

5.5 ETALONNAGE DU BANC EXSCA SUR DES BILLES DE LATEX

5.5.1 PROTOCOLE D’ETALONNAGE

L’étalonnage du banc EXSCA avec des billes de latex est indispensable pour la cellule de diffusion mais
Uutilisation de ces billes dans la cellule d’extinction permet aussi une vérification supplémentaire de la
précision des mesures de K. C’est pourquoi, il est question ici a la fois de ’étalonnage de la cellule de
diffusion mais aussi de celle d’extinction. Nous avons généré un aérosol de billes de latex (DUKE SCIENTIFIC) de
200 nm dans des concentrations de ’ordre de 10° particules/cm?® et ce a "aide d’un atomiseur (TSI). Le schéma
descriptif du protocole d’étalonnage de la cellule d’extinction et diffusion est présenté sur la Figure 5-7. Les

conditions opératoires sont détaillées dans le Tableau 5-3.
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Tableau 5-3 : Conditions opératoires de I’étude de validation

Pression air Diameétre hilles l:{tzxg?lllztf;l Concentration Débit SMPS
atomiseur (CV) d’eau aérosol (#/cm3) | (Sheath/Sample)
200 nm 5 6
30 PSI (1.3 %) 8-20 1.10° - 1.10 2,0/02

Le protocole d’étalonnage est composé de deux phases. On remplit en premier lieu la cellule
d’extinction avec les billes de latex, on mesure alors le coefficient d’extinction de l’aérosol de billes de latex.
On remplit ensuite la cellule de diffusion avec ces mémes billes de latex, la distribution granulométrique de
cet aérosol est déterminée a l’aide d’un SMPS en sortie de la cellule et le signal de diffusion est alors mesuré.
On calcule ensuite, a Uaide d’un programme basé sur la théorie de Mie et a l'aide de la distribution

granulométrique SMPS, les coefficients d’extinction et de diffusion des billes de latex.

Mie

Kifie Kife o §

I

diffusee

oISy

K g:}SCA

I

incidente

Atomiseur
Billes de latex de 200 nm

Figure 5-7 : Schéma de principe du protocole d’étalonnage du banc EXSCA avec des billes de latex

5.5.2 RESULTATS DE L’ETUDE DE VALIDATION

Kbille mes

On peut donc déterminer le coefficient d’extinction expérimental K.y des billes de latex. En

paralléle on utilise la distribution des diametres de mobilité (SMPS) de ’aérosol afin de calculer avec la théorie
de MIE ce méme coefficient d’extinction K21 | a valeur de Uindice optique des billes est celle donnée
par Ma et al. (2003). Les résultats de cette étude comparative sont présentés sur la Figure 5-8 , on a de plus

représenté les coefficients calculés a l’aide de la théorie de Rayleigh.
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Figure 5-8 : Etude comparative entre les coefficients d'extinction numériques et expérimentaux pour les billes

de latex

Les coefficients d’extinction calculés a U’aide de la théorie de Mie apparaissent particulierement
cohérents avec les coefficients établis expérimentalement. A Uinverse les coefficients issus de la théorie de
Rayleigh sont systématiquement supérieurs aux coefficients expérimentaux, cette divergence entre ces deux
résultats souligne la limite de validité de Rayleigh pour des billes de latex de 200 nm. Pour une longueur
d’onde de 1064 nm on atteint un parametre de taille de 0,38, valeur proche de la limite de Rayleigh (X, << 1).
Afin de déterminer une incertitude sur le coefficient de diffusion, on compare la valeur expérimentale et la

valeur calculée a ’aide de la théorie de Mie. On obtient une incertitude de ordre de 10 %.

5.6 INVERSION DES DONNEES

5.6.1 PRINCIPE DE LA METHODE D’INVERSION

Le dispositif EXSCA permet de déterminer les coefficients expérimentaux d’extinction et de diffusion
des particules de suie. Ces valeurs servent a déterminer U’indice optique des particules de suie. Ce paragraphe
introduit la méthode d’inversion des données expérimentales.

La Figure 5-9 détaille le principe de cette méthode d’inversion, on mesure d’une part les coefficients
d’extinction et de diffusion a ’aide du dispositif EXSCA. On détermine en parallele les propriétés
morphologiques Dy, k¢ et D,, des agrégats a l’aide de l’analyse des clichés de microscopie électronique. La
distribution de diametres de mobilité de ces agrégats est connue grace a un granulometre SMPS. Toutes ces
informations constituent les données d’entrée de la méthode d’inversion et on détermine alors a ’aide de la
RDG-FA les coefficients d’extinction et de diffusion théoriques qui sont alors comparés aux coefficients
expérimentaux. On effectue des itérations en modifiant ’indice de réfraction afin de faire converger les

résultats numériques vers les résultats expérimentaux.
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Figure 5-9 : Principe de détermination de lindice optique a l'aide de la méthode d'inversion

On rappelle que la RDG-FA, fondée sur la théorie de Rayleigh-Debye-Gans, repose sur la détermination des
sections efficaces des particules primaires, sections efficaces qui sont ensuite étendues aux agrégats de suie en
tenant compte de leurs caractéristiques morphologiques. Le principe de calcul des coefficients théoriques

d’extinction et de diffusion est présenté sur la Figure 5-10.

Particule primaire
D CL,CE | RDGFA > K¢, K4,
m
DD

=n-ik Dy ko N,y N,

{} Morphologie des agrégats

Dy |

Dy

v ——y

Nombre d’agrégats Na IR

Granulométrie SMPS des agrégats

Figure 5-10 : Principe du calcul des coefficients d'extinction et de diffusion des suies

On retrouve dans ce schéma les données morphologiques indispensables au calcul. En particulier, le SMPS
fournit la distribution des diamétres de mobilité D,,. Or 'information qui est nécessaire pour les calculs de Key
et K,y porte sur le diametre de giration D, et sa distribution. Le paramétre B qui représente le rapport de ces
deux diameétres doit étre connu. Il faut rappeler qu’une analyse des clichés obtenus par MET n’est pas

envisageable pour chaque essai, cela représenterait une quantité de données a analyser trop importante. Car
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pour pouvoir reconstituer une distribution de diameétre de giration, il faudrait effectuer ’analyse sur plusieurs
centaines d’agrégats. Donc, la distribution des diameétres de giration est calculée a partir des informations
fournies par le SMPS. Comme cela a été détaillé dans le paragraphe 3.2.4, Rogak et Flagan (1990) ont été les
premiers a introduire la relation liant le diamétre de mobilité électrique Dy, au diamétre de giration Dg. Ils
montrent que pour des agrégats de plus de 10 particules primaires, il existe une relation de proportionnalité

entre ces deux diameétres :

Dg =ﬂ.Dm avec 1,3 < B < 1,5 pour des D comprises entre 1,7 et 2. Equation 5-56

Ce paramétre B est donc une grandeur sensible dans le processus d’inversion des données. C’est pourquoi sa

valeur a été déterminée pour les agrégats de suie rencontrés dans cette étude.

5.6.2 RELATION ENTRE DIAMETRE DE MOBILITE ET DIAMETRE DE GIRATION :
DETERMINATION EXPERIMENTALE DU RAPPORT S

Dans le paragraphe 3.2.4 une méthode a été présentée et utilisée pour déterminer le rapport . Elle
est inspirée des travaux de Van-Gulijk et al. (2004) et elle passe par la notion de densité effective p. des
agrégats. Elle a permis de retrouver des valeurs de dimension fractale cohérentes avec celles obtenues en
analysant les clichés MET. Par contre il a été remarqué dans le paragraphe 3.2.4 que le rapport 8 obtenu (B<1)
par cette méthode n’est pas en accord avec les valeurs des travaux de Rogak et Flagan (1990) (B>1). Il a été
indiqué que cela peut étre expliqué en partie par lincertitude qui existe sur la valeur expérimentale du
préfacteur k. C’est pourquoi, il a été décidé de développer une autre approche pour déterminer ce rapport .

Elle se compose de deux phases distinctes. La premiére phase consiste en un “lissage” de la
granulométrie SMPS par une fonction de distribution log-normale. Dans un deuxiéme temps, cette distribution
sert a calculer une concentration massique en suie Cccu €n considérant la morphologie fractale des agrégats et
plus particulierement le rapport existant entre le diameétre de mobilité et le nombre de particules primaires
d’un agrégat. Ce calcul fait partie d’un processus itératif qui aboutit a déterminer le meilleur paramétre B qui
minimise la différence entre la concentration précédente C., .y €t la concentration massique mesurée a l’aide
du TEOM. On a ainsi une détermination expérimentale du rapport B a l’aide de la concentration massique qui,

dans sa détermination, ne repose pas sur la valeur du préfacteur fractal k; qui présente une forte incertitude.

5.6.2.1 "Lissage" des distributions granulométriques SMPS

La distribution des diamétres de mobilité est tronquée a 660 nm a cause de l'impacteur d’entrée du
SMPS. Le "lissage” de la distribution expérimentale par une fonction log-normale va permettre d’extrapoler les
valeurs au-dela de cette coupure. Ce “lissage” est effectué sur la distribution SMPS corrigée a partir de
’approche présentée dans la partie 3.3.4. A partir de la distribution log-normale "lissée”, on calcule une
concentration massique. Mais, de par sa nature, une distribution log-normale est étendue indéfiniment et les
valeurs de cette distribution théorique pour les grandes particules ne reflétent peut étre pas la distribution
réelle. Il convient alors d’établir une limite supérieure a la fonction log-normale théorique que l'on peut
estimer a partir des analyses de clichés de microscopie électronique. L’analyse morphologique des particules

de suie nous permet de déterminer quelques distributions des diamétres de giration des agrégats de suie. On
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peut ainsi déduire les distributions des diametres de mobilité a ’aide du rapport B introduit par Rogak et
Flagan (1990). La Figure 5-11 présente les distributions cumulées en diamétre de mobilité déterminées a partir

de U’analyse des clichés de microscopie électronique.
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Figure 5-11: Distributions cumulées en mobilité électrique déterminées a partir des clichés MET

Le choix du diameétre de coupure a été guidé par ’analyse de cette figure. Nous avons ainsi considéré que le

choix de 2 ym était correct.

5.6.2.2 Détermination expérimentale du rapport 8

Comme cela a été indiqué au paragraphe 5.6.1, il est nécessaire de connaitre la valeur du rapport  pour
déterminer U’indice complexe des suies. On utilise pour cela les relations introduites par Rogak et Flagan (1990)

et Van-Gulijk et al. (2004). Rogak et Flagan (1990) introduisent le paramétre «, lié au facteur B :

&:a.Nlp/Df Equation 5-57
Dpp
avec larelation entre o et 3 :
1 dys Equation 5-58
a=—4. 5=
L\Ndr+2

On peut donc a partir de I’équation (5-55) déterminer pour chaque diamétre de mobilité, le nombre

correspondant de particules primaires :

Di )D 4 Equation 5-59

La masse d’un agrégat étant définie telle que :

Magrégat = Np .%.ppp D;S;p Equation 5-60

Pour calculer la masse d’un agrégat, on intégre la relation (5-57) a la relation (5-58) et on détermine la masse

de l’agrégat de la classe Dy, :
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, s Equation 5-61
Mai = E.ppp .D?;/;D/ (l)i)D
6 a
La concentration massique d’une classe D, de la distribution SMPS comportant N; agrégats est alors telle que :
Pr - . )
dM : :Ni.%.ppp D3P (Dc;u )D Equation 5-62

On applique cette relation a chaque classe de la distribution SMPS "lissée" log-normale. Le paramétre o final
est celui qui permet d’égaliser la concentration massique calculée a partir de la distribution a la concentration

massique obtenue expérimentalement a ’aide du TEOM :

n ) Yr 5 i -
M totate smps = ZNi.%.ppp D}, (D#)D =M reom Equation 5-63
=1

Ensuite le coefficient B est obtenu a l’aide de la relation (5-61). Cette valeur est une valeur moyenne sur la
distribution des diamétres de mobilité. Car nous avons vu au paragraphe 3.2.4.1, que le rapport B dépend du
diameétre de mobilité jusqu’a environ 250 nm pour atteindre ensuite une valeur asymptotique pour les grands
diamétres. Nous présentons dans le Tableau 5-4 les valeurs du coefficient B obtenues pour les trois
combustibles de cette étude ainsi que les dimensions fractales associées a chaque combustible.

Tableau 5-4 : Valeurs du rapport B utilisées pour le calcul de l’indice optique des suies

Combustible D¢ B = Dg/Dr,
Acétylene 1,85-1,93 1,3
PMMA 1,72 -1,78 1,7
Toluene 1,81-1,86 1,6
Moyenne 1,82 1,5

Pour le trois combustibles, la valeur moyenne du rapport B = Dg/D, est de 'ordre de 1,5 pour une dimension
fractale moyenne correspondante de U'ordre de 1,82. On peut comparer cette valeur de 1,5 a la valeur

moyenne de 1,5 présentée par Rogak et Flagan (1990) pour une dimension fractale de 1,79 (cf. Figure 5-12).
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Figure 5-12 : Evolution du rapport B=D,/Dy, en fonction du nombre de particules primaires d’apres Rogak et
Flagan (1990)
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La valeur moyenne obtenue expérimentalement est particuliérement cohérente avec la valeur
asymptotique présentée dans la littérature. Cela n’est pas étonnant, car la présente valeur de B est extraite a
partir d’une égalité sur des masses, donc dans la vérification il y a une contribution tres importante des grands
diamétres par rapport aux petits diamétres, entrainant une valeur B proche de ’asymptote. Nous avons utilisé
pour linversion des données la valeur de B de 1,5 pour la valeur asymptotique couplée a la fonction
d’évolution de ce rapport issue du paragraphe 3.2.4.1. Une étude de sensibilité de l’indice de réfraction a été

tout de méme menée sur ce parametre et elle sera présentée dans la partie 6.2.4.2.

5.6.2.3 Sensibilité du paramétre B a la limite supérieure de la distribution SMPS

Nous présentons sur la Figure 5-13 ’évolution de ce rapport en fonction du diamétre de coupure de la
distribution log-normale théorique. On voit ainsi qu’une incertitude de 50% sur ce diamétre de coupure
n’engendre qu’une variation maximale de 'ordre de 15% sur le rapport B, on se reportera alors a l’étude de

sensibilité de U’indice de réfraction au rapport B afin d’appréhender Uinfluence de cette incertitude.
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Figure 5-13 : Sensibilité du rapport B au diamétre de coupure de la distribution SMPS
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6 DETERMINATION EXPERIMENTALE DES PROPRIETES
OPTIQUES DES AGREGATS DE SUIE

6.1 DETERMINATION DES PROPRIETES D’EXTINCTION ET DE
DIFFUSION DES AGREGATS DE SUIE

6.1.1 COEFFICIENTS D’EXTINCTION ET DE DIFFUSION MASSIQUE

Notre méthode d’inversion reposant sur les coefficients d’extinction et de diffusion "vertical-vertical"
déterminés expérimentalement nous présentons dans la partie suivante les résultats obtenus pour ces deux
coefficients. La Figure 6-1 présente U'évolution du coefficient d’extinction en fonction de la concentration
massique de suie déterminée a l’aide du TEOM. Les mesures ont été effectuées pour chacun des combustibles a

deux débits de ventilation extrémes : 100 et 450 m*/h.
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Figure 6-1 : Evolution du coefficient d'extinction en fonction de la concentration TEOM

A la vue des résultats reportés sur la Figure 6-1, on s’apercoit que les résultats d’extinction pour les trois
combustibles peuvent étre alignés sur une courbe unique. La relation du paragraphe 5.2.2.3 montre que la
section efficace d’absorption C, est proportionnelle au nombre de particules primaires composant les agrégats
(équation 5-41) et donc que le coefficient d’absorption est proportionnel a la fraction volumique des particules

de suie. La relation entre le coefficient d’absorption K, et la concentration massique C de suie est donc de la

forme :

Ko, = O Em)Cs Equation 6-1

/1-Ppp
La section efficace de diffusion n’est pas proportionnelle au nombre de particules primaires composant
’agrégat (équation 5-43), il n’y a donc pas proportionnalité entre le coefficient total de diffusion K4 et la
concentration massique. L’extinction étant la somme de [’absorption et de la diffusion, il ne devrait pas y avoir
théoriquement de relation linéaire entre le coefficient d’extinction K., et la concentration massique C,. Les
résultats de la Figure 6-1 montrent qu’une relation linéaire est assez bien vérifiée. Ceci nous permet d’affirmer
que, dans la cellule d’extinction et pour les conditions expérimentales choisies, le phénomene de diffusion
était faible devant U’absorption au sein des particules de suie. Ce point sera a nouveau discuté dans le
paragraphe 6.2.5 ou il sera question de la mesure de la fraction volumique des particules de suie au moyen de

leurs extinctions optiques.
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Le coefficient spécifique massique d’extinction est défini par la pente des courbes reportées sur la
Figure 6-1. On s’apercoit qu’il est proche pour les trois combustibles.

La Figure 6-2 présente ’évolution du coefficient de diffusion "vertical-vertical" en fonction de la
concentration massique de suies déterminées a 'aide du TEOM. Les résultats pour la diffusion présentent en
revanche une dispersion plus importante entre les combustibles et il convient de les dissocier entre eux afin de
souligner la relation linéaire, non-attendue théoriquement, existant entre le coefficient de diffusion et la

concentration massique en suie.
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Figure 6-2 : Evolution du coefficient de diffusion vertical-vertical pour chaque combustible

Cette étude comparative entre les coefficients d’extinction, diffusion et la concentration massique TEOM nous

permet d’apporter les conclusions suivantes :

- le dispositif expérimental et le protocole associé produisent des résultats reproductibles
pour les trois combustibles et pour les deux longueurs d’ondes d’étude (1064 et 632 nm)

- les suies produites par les trois combustibles présentent les mémes coefficients
spécifiques massiques d’extinction a ces deux longueurs d’ondes

- les coefficients de diffusion présentent en revanche des disparités significatives entre les

combustibles

6.1.2 EVOLUTION DES COEFFICIENTS SPECIFIQUES EN FONCTION DE LA
LONGUEUR D’ONDE : COMPARAISON AVEC LES DONNEES DE LA LITTERATURE

Le coefficient spécifique massique d’extinction est, comme cela a été vu précédemment, défini par la
pente des courbes reportées sur la Figure 6-1. De nombreuses valeurs sont disponibles dans la littérature, car
sa connaissance permet de déterminer aisément, par des mesures d’extinction, la concentration massique en
suies dans les fumées. Les travaux de Mulholland et Croarkin (2000) et Newman et Steciak (1987) sont
particuliérement exhaustifs sur le sujet. Ils ont rassemblé un grand nombre de valeurs obtenues dans des
fumées de flammes sur-ventilées comme c’est le cas pour la présenté étude. La Figure 6-3 présente les valeurs
de coefficients spécifiques massiques d’extinction issues de ces études ainsi que les résultats expérimentaux de

la présente étude.
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Figure 6-3 : Evolution du coefficient spécifique massique d'extinction en fonction de la longueur d'onde, les
résultats issus de la littérature sont les valeurs moyennes tirées des analyses de Mulholland et Croarkin (2000)
et Newman et Steciak (1987)

Les résultats expérimentaux apparaissent cohérents avec ceux issus de la littérature et tout
particulierement lorsque l’on observe I’évolution de ce coefficient en fonction de la longueur d’onde. Si on
moyenne les coefficients spécifiques massiques d’extinction a 632 et 1064 nm pour U’ensemble des
combustibles, on trouve respectivement 9,3 m?/g et 5,4 m?/g. Ces deux valeurs peuvent étre utilisées afin de
déterminer la concentration massique en particules de suie a partir d’une mesure non-intrusive du coefficient

d’extinction.

6.2 DETERMINATION DE L’INDICE OPTIQUE DES PARTICULES DE SUIE

6.2.1 DONNEES UTILISEES POUR LA MORPHOLOGIE DES SUIES

La méthode d’inversion a été présentée en détail dans la partie 5.6 et on rappelle dans le Tableau 6-1
les données morphologiques utilisées et qui sont essentielles a la détermination de U'indice des particules de
suies.

Tableau 6-1 : Données morphologiques utilisées pour l'inversion des données d’extinction et de diffusion

Combustible Débit (m*/h) Dy ky Dyp (nm)
o 450 1.85 2.31 66
Acétyléne 100 1,93 1,68 64
— 450 1.86 1.89 52
100 1.81 2.62 70
450 1.78 2.84 12
PMMA 100 1.74 2.63 53

6.2.2 RESULTATS DE L’ETUDE EXPERIMENTALE

Dans cette partie nous présentons les résultats issus de ’inversion des données obtenues a l’aide du
dispositif EXSCA pour les trois combustibles et dans deux configurations distinctes de ventilation : 100 et

450 m®/h. L’incidence de ce débit de ventilation, comme nous ’avons indiqué dans le paragraphe 4.4.2, est
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assez faible sur la dimension et le préfacteur fractal des particules de suie mais est beaucoup plus notable sur
le diamétre de mobilité des agrégats et le diamétre des particules primaires.

Les valeurs moyennes de l’indice, ’écart type qui représente un intervalle de confiance de 95 %
(+ 25) et le nombre d’essais menés sont présentés respectivement pour [’acétyléne, le toluéne et le PMMA dans

le Tableau 6-2, le Tableau 6-3 et le Tableau 6-4 pour 100 et 450 m3/h et pour les deux longueurs d’ondes. On

retrouve de plus dans ces tableaux les valeurs moyennes de la fonction de l’indice E(m) qui sont
particuliéerement utiles pour le calcul de la fraction volumique de suies a partir des valeurs des coefficients
d’extinction.

Tableau 6-2 : Nombre d’essais menés et valeurs moyennes de lindice de réfraction, de la fonction E(m) pour

les flammes d'acétyléne a 632 et 1064 nm (Ecart type estimé a * 2c)

632 nm 1064 nm
Débit 100 m*/h 450 m’/h 100 m*/h 450 m’/h
n 1,65 +0,13 1,54 +0,06 1,78 +0,17 1,74 +0,10
k 0,67 +0,06 0,49 +0,10 1,02 +0,24 0,87 +0,21
E(m) 0,2855 +0,03 0,2358  +0,05 0,3637 +0,10 0,3312  +0,07
Nombre d’essais 6 3 11 14

Tableau 6-3 : Nombre d’essais menés et valeurs moyennes de l'indice de réfraction et de la fonction E(m) pour

les flammes de toluéne a 632 et 1064 nm (Ecart type estimé a + 2c)

632 nm 1064 nm
Débit 100 m*/h 450 m’/h 100 m*/h 450 m’/h
n 1,35 +0,22 1,45 + 0,26 1,50 + 0,27 1,75 +0,12
k 0,69 +0,08 0,58 +0,03 0,81 +0,25 0,87 +0,32
E(m) 0,3810 +0,09 0,2847 0,06 0,4210 +0,15 0,3245 +0,10
Nombre d’essais 8 4 7 6

Tableau 6-4 : Nombre d’essais menés et valeurs moyennes de l'indice de réfraction et de la fonction E(m) pour

les flammes de PMMA a 632 et 1064 nm (Ecart type estimé a + 2c)

632 nm 1064 nm
Débit 100 m*/h 450 m’/h 100 m*/h 450 m’/h
n 1,69 +0,10 1,62 +0,17 1,74 +0,24 1,76 +0,17
k 0,62 +0,13 0,58 + 0,11 0,72 +0,13 0,84 + 0,17
E(m) 0,2468 +0,04 0,2574  +0,08 0,2874 +0,10 0,3183 +0,10
Nombre d’essais 4 3 4 4

Pour ’acétylene tout d’abord, les valeurs d’indice a 632 nm sont trés proches des valeurs citées par
Dalzell & Sarofim (1969) et généralement rencontrées dans la littérature (Smyth & Shaddix, 1996). On observe

a 1064 nm une augmentation de la partie réelle et imaginaire correspondant a ’évolution théorique supposée
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par les relations de dispersion sur lesquelles nous reviendrons par la suite. Ensuite pour le toluene, on observe
une différence assez notable entre les valeurs obtenues a 450 et 100 m®/h, les indices déterminés a plus faible
débit de ventilation étant plus faibles que les données obtenues a plus fort débit de ventilation. Enfin pour le
PMMA les valeurs d’indice optique évoluent de maniére comparable avec les résultats obtenus pour

’acétyléne.

6.2.3 DISCUSSION DES RESULTATS EXPERIMENTAUX D’INDICE OPTIQUE

6.2.3.1 Influence du débit de ventilation

Les résultats précédents concernaient les conditions extrémes de ventilation, a savoir 100 et 450 m3/h.
L’influence du débit de ventilation sur U’indice de réfraction des particules de suie a été étudiée uniquement
dans le cas de 'acétylene et les résultats sont montrés sur la Figure 6-4. On retrouve aussi sur cette figure
’évolution du coefficient d’extinction et de diffusion "vertical-vertical" en fonction du débit de ventilation.
Cette évolution est similaire a celle présentée pour la concentration massique en particules de suie. Ce
résultat apparait logique de par le lien existant entre le coefficient d’extinction et la concentration massique

qui est présenté dans la partie 6.1.1.
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Figure 6-4 : Influence du débit de ventilation sur le coefficient d'extinction, de diffusion vertical-vertical et sur

lindice de réfraction de particules de suie d'acétylene a 1064 nm

Pour Uindice optique, la partie réelle diminue légérement lorsque le débit de ventilation augmente tout
comme la partie imaginaire. Cependant il est difficile de considérer cette différence comme étant inhérente
au débit de ventilation ou due a lincertitude de la méthode de détermination de l'indice de réfraction.
L’influence du débit de ventilation apparaissant assez faible et cette étude nécessitant un travail
particulierement conséquent nous avons considéré les conclusions obtenues sur ’acétyléne comme
généralisable aux autres combustibles. Les indices optiques des particules de suie issues de la combustion du
toluéne et du PMMA ont donc été mesurés uniquement a 450 et 100 m3/h. Les faibles différences de valeurs

d’indice obtenues pour ces deux conditions de ventilation ont d’ailleurs confirmé cette hypotheése.
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6.2.3.2 Comparaison des valeurs d’indice optique pour les différents combustibles

Les résultats expérimentaux obtenus pour les trois combustibles, pour les deux longueurs d’onde et les
débits de ventilation extrémes sont récapitulés dans le Tableau 6-5.

Tableau 6-5 : Synthése des valeurs expérimentales de l'indice optique des particules de suie

2 (nm) Combustible | Débit (m3/h) Partie réelle n Partie imaginaire k
L 450 1,54+ 0,06 0,49+ 0,10
Acétyléne 100 1,65+0,13 0,67 + 0,06
Tolug 450 1,51 £0.26 0,58 + 0,03
632 otuene 100 1.35+022 0.69 + 0,08
450 1,.62+0,17 0,58+ 0,11
PMMA 100 1,69+ 0,10 0,62+ 0,13
Acétyléne 450 1,74+ 0,10 0.87 +0.21
100 1,78+ 0,17 1.02+024
1064 Toluéne 450 1,75+0,12 0,87 £0,32
100 1,50+ 027 0.81 + 025
450 1.76+0.17 0.84+017
PMMA 100 1,74+024 0,72+0,13

Il est rappelé que chaque valeur est donnée par sa moyenne et ’écart type calculé sur le nombre
d’essais. On retrouve, quelle que soit la longueur d’onde, des valeurs d’indice proches pour chacun des
combustibles. Il convient cependant de noter que le toluéne présente un comportement un peu différent des
autres combustibles. En effet si les valeurs d’indice optique obtenues aux deux longueurs d’onde pour le
toluéne apparaissent comparables aux valeurs obtenues pour les deux autres combustibles pour un débit de
ventilation de 450 m3/h, on obtient, pour un débit de ventilation de 100 m3/h, un indice présentant une partie
réelle systématiquement plus faible qu’a 450 m3/h. Cette singularité a déja été observée pour la distribution
granulométrique déterminée a l’aide du SMPS.

Donc a part le cas de la partie réelle pour le toluéne avec une ventilation de 100 m3/h, les valeurs du
tableau pour chaque longueur d’onde sont assez proches. Cette similitude des résultats obtenus pour les trois
combustibles et les différentes ventilations permet d’établir une valeur moyenne de U’indice pour ces trois
combustibles, m = 1,56 - 0,61.ia 632 nmetm=1,71 - 0,86.i a 1064 nm.

On peut supposer que les valeurs moyennes ci-dessus sont représentatives d’un grand nombre d’autres
combustibles, dont les propriétés morphologiques ne sont pas trop différentes de celles rencontrées dans cette
étude. Les valeurs moyennes ci-dessus peuvent étre utilisées pour estimer les fractions volumiques de
particules de suie dont l’indice n’est pas connu et dont la valeur n’est pas facilement mesurable, comme par
exemple, lors d’essais a grande échelle pour lesquels une telle instrumentation est difficilement envisageable.
La justesse des valeurs moyennes ci-dessus sera a nouveau examinée dans le paragraphe 6.2.5.2, les valeurs
déduites des fractions volumiques calculées a partir de ces indices étant comparées a celles obtenues grace au
TEOM.

Pour déterminer lindice optique des suies, il a été utilisé dans la procédure d’inversion
’approximation RDG-FA. Les parametres permettant de tester les conditions de validité de la RDG-FA ont été
estimés et ils sont présentés dans le Tableau 6-6. Rappelons que ces conditions, introduites par Farias et al.
(1996), imposent : |m-1] <1 et 2.x.|m-1|< 0,6. Il est constaté que, pour les indices obtenus au cours de cette

étude, la condition 2.x.|m-1|< 0,6 est dans ’ensemble bien vérifiée, mais que l’autre condition |m-1| < 1
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n’est pas vérifiée pour la longueur d’onde de 1064 nm. Il faut cependant remarquer que ces deux conditions
étant liées, le fait que |[m-1| < 1 ne soit pas complétement vérifié est compensé par la valeur plus faible alors
prise pour la seconde condition 2.x.|m-1|< 0,6 (Farias et al. (1996)).

Tableau 6-6 : Conditions de validité de Farias et al. (1996) de la RDG-FA pour les valeurs d’indice de I’étude

A (nm) Combustible Débit jm-1| 2.x. |m-1|
o 450 0,73 0,48
Acétyléne 100 1.03 0.65
632 Toluene 450 0,78 0,40
100 0,78 0,50
430 0.85 0,36
PMMA 100 0,83 0,44
e 430 1.15 0,45
Acétyléne 100 1.2 0.49
1064 Tolud 430 1.15 0,35
oluene 100 0,07 0,37
450 1,14 0,28
PMMA 700 1.04 0.33

6.2.3.3 Comparaison avec les données de la littérature

Comme nous ’avons indiqué dans le paragraphe 5.3 les valeurs d’indice rencontrées dans la littérature
sont aussi nombreuses que dispersées. Cette grande dispersion peut tout d’abord s’expliquer par les
différences au niveau des combustibles utilisés, en particulier le rapport C/H des particules de suie (Habib et
Vervisch, 1988). On peut aussi attribuer cette dispersion aux différences qui existent dans les méthodes de
mesure et aux diverses hypothéses fondant ces méthodes. Sur la Figure 6-5 nous comparons les valeurs d’indice
issues de la présente étude aux valeurs rencontrées dans la littérature (Dalzell et Sarofim, 1969, Lee et Tien,
1981, Charalampopoulos et Felske, 1987, Mullins et Williams, 1987, Habib et Vervisch, 1988, Chang et
Charalampopoulos, 1990, Stagg et Charalampopoulos, 1993, Koylu et Faeth, 1996, Barakat et al., 1997, Wu et
al., 1997, Krishnan et Faeth, 1999, Van-Hulle et al., 2002, Schnaiter et al., 2003). Les données expérimentales
issues de cette étude sont donc assez cohérentes avec les valeurs rencontrées dans la littérature. L’allure
générale des variations de n et k s’explique bien grace aux relations de dispersion qui seront décrites dans un
prochain paragraphe et qui permettront de déterminer a la fois les propriétés optiques des suies a toutes les

longueurs d’onde mais aussi leur émissivité totale.
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Figure 6-5 : Comparaison des valeurs expérimentales et bibliographiques d'indice optique
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6.2.3.4 Détermination des fonctions E(m) et F(m) de I’indice pour les différents
combustibles et pour les deux longueurs d’onde 632 nm et 1064 nm

Les relations qui permettent de calculer les sections efficaces des particules de suie font intervenir
deux fonctions de Uindice E(m) et F(m) (paragraphe 5.2.2.3). En particulier, la fonction E(m) joue un role
fondamental dans la détermination des fractions volumiques. Les valeurs d’indice reportées dans le  Tableau
6-5 montrent clairement que pour la variété de combustibles utilisés, l’indice optique n’est pas trés influencé
par la nature du combustible, excepté pour le toluéne a 100 m3/h. La Figure 6-6 présente |’évolution de E(m)
et F(m) en fonction du rapport carbone sur hydrogéne du combustible (masse de carbone sur masse
d’hydrogéne composant le combustible), qui a été choisi comme un parametre permettant de classifier les
combustibles entre eux (rappel : masse molaire de ’acétyléne 26 g/mol, du toluéne 92 g/mol et du PMMA 100
g/mol). Il convient de plus d’indiquer que la valeur particuliére d’indice optique du toluéne a 100 m*/h a été

écartée de cette moyenne.
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Figure 6-6 : Evolution des fonctions de l'indice E(m) et F(m) en fonction de la nature du combustible

L’influence de la nature du combustible apparait assez faible sur les fonctions E(m) et F(m) de
Uindice. Ce résultat est logique puisque nous avons vu sur la Figure 6-1 que U'extinction, qui est assez proche
de ’absorption, était liée a la concentration massique de suie et que ce lien était identique pour chacun des
combustibles. Or ce lien fait intervenir la fonction E(m) de ’indice (équation 6-1), il est donc logique que les
fonctions E(m) obtenues pour les différents combustibles soient proches. A Uinverse la longueur d’onde semble
jouer un role plus important sur ces deux parametres, on trouve des valeurs de E(m) et F(m) a 1064 nm

respectivement 20 et 60 % supérieures a celles déterminées a 632 nm. Suite a ce constat de relative invariance
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des parameétres E(m) et F(m) en fonction du combustible, nous avons calculé la valeur moyenne de ces
fonctions pour nos trois combustibles et pour chacun des deux longueurs d’onde d’étude, E(m) égal a 0,2831 a
632 nm, 0,3410 a 1064 nm et F(m) égal a 0,2851 a 632 nm et 0,4243 a 1064 nm. Ces valeurs
expérimentales sont a comparer aux valeurs généralement employées issues des travaux Dalzell et Sarofim
(1969) et récapitulées par Smyth et Shaddix (1996). Si on considere la valeur de m = 1,57 - 0,56.i a 632 nm on
trouve un E(m) de 0,2595 et un F(m) de 0,2173, valeurs inférieures a nos résultats expérimentaux obtenus a
632 nm. Nous présentons sur la Figure 6-7 les données issues des travaux de Krishnan et al. (2001). Il convient
de noter que les valeurs de E(m) établies par Krishan et al. (2001) sont déterminées en effectuant une mesure
du coefficient d’extinction, corrigée ensuite a partir de la RDG-FA afin d’estimer le coefficient correspondant
d’absorption. La comparaison de ce coefficient d’absorption avec la fraction volumique de particules de suie a
’aide de la relation 6-1 lui permet alors de déterminer les valeurs de E(m) correspondantes. Les valeurs de
E(m) également récapitulées sur cette figure ont été obtenues au cours des travaux de Felske et al. (1984),
Dalzell et Sarofim (1969), Stagg et Charalampopoulos (1993), Wu et al. (1997), Koylu et Faeth (1994) et
Krishnan et al. (2000). Nous avons de plus représenté sur cette figure les valeurs moyennes E(m) obtenues a

632 nm et 1064 nm pour les différents combustibles dans cette étude.
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Figure 6-7 : Comparaison des valeurs expérimentales de E(m) avec les données issues de la littérature (d'aprés
Krishnan et al. (2001)

On retrouve une assez grande dispersion des valeurs de E(m) pour ’ensemble des travaux présentés sur cette
figure. Nous retrouvons tout comme Krishnan une évolution de E(m) en fonction de la longueur d’onde,
cependant nous trouvons aussi des valeurs légérement inférieures aux deux longueurs d’onde. Il est rappelé

que la présente méthode de détermination de E(m) est différente de celle utilisée par Krishnan et al. (2001).

6.2.4 ETUDE DE SENSIBILITE

6.2.4.1 Sensibilité de I’indice aux parametres Dy, k¢, B, Dy, Ke, Ky

La sensibilité de U'indice aux différents parameétres d’entrée de la méthode d’inversion a été analysée
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et les résultats sont présentés dans ce paragraphe. Nous détaillons dans le Tableau 6-7 les valeurs de
références utilisées pour cette étude de sensibilité. A partir de celles-ci, on a fait varier les valeurs de ces
parametres sur une certaine plage, sensée représenter les incertitudes associées. Cette étude est réalisée en
faisant varier les différents coefficients de fagon indépendante avec des variations importantes afin de tester
la robustesse de la méthode d’inversion. Ces plages de variations sont égales a 10, 50, 15, 15, 15 et 40 % pour
respectivement Dy, k¢, B, Dp, Ke et Kyy.

Tableau 6-7 : Valeurs de référence pour les paramétres d'entrée pour les trois combustibles. Les valeurs pour

’indice optique sont celles obtenues a 1064 nm

Combustible Acétyléne (450 m3/h) Toluéne (450 m3/h) PMMA (450 m3/h)
Dy 66 52 42
Dy 1,85 1,86 1,78
ke 7,31 2,89 2,84
B 1,5 1,5 1,5
Ke 4,21.102 3,17.102 2,33.102
K 5,73.102 3,28.10% 2,06.10
m 1,74 - 0,93.i 1,78 -0,91.4 1,72 -0,86.1

ACETYLENE
80
+ Df
= kf
60 =
£ « Dp
= 40 ‘_"-. _,--'i Beta
.3 ... e Ke
S AR T * Kwv
:E 20 . = : " +
g * - —-_.- -
e ¢ s T,
.g ] . Lo . B ] - .
- . . * -
8 20 - * = =
T -
© P Tea
> - ~ .
2 40 — —
60 +— T T T T T =
-£0 -40 -20 [ 20 40 60
% variation du paramétre étudié
ACETYLENE
120
- « Df
100 = kf H
i3 - «Dp
-g &0 Beta|]
s . . . Ke
D 00 T . Tk |
E 4w - = *
.9 ‘-__ - . + LT .
T 20 e L .
o . -A R it -
s ©
‘E . * - + + “; -
-: '20 * & A
® . . .
> - :-
= 40 - ’. =
-60 - . . : : . . -
-60 -40 -20 o] 20 40 60

% variation du paramétre étudié

Figure 6-8 : Influence des variations de Dy, kf, B, Dy, Ke et K,y sur les parties réelle et imaginaire de l'indice
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La Figure 6-8 présente les courbes de sensibilité de l’indice en fonction de Dy, k¢, B, Dy, K. et K., pour
le cas de 'acétyléne, les variations observées pour ce cas étant généralisables aux deux autres combustibles
de cette étude. Quel que soit le cas étudié, la sensibilité sur la partie réelle est toujours plus faible que celle
sur la partie imaginaire. Les parameétres les plus influents sont, par ordre décroissant, pour la partie réelle la
dimension fractale, les coefficients d’extinction et de diffusion vertical-vertical, le rapport et en dernier le
préfacteur et le diameétre des particules primaires. Pour la partie imaginaire on trouve toujours par ordre
décroissant, la dimension fractale, le préfacteur, le diamétre des particules, le rapport B et enfin les
coefficients d’extinction et de diffusion "vertical-vertical". On remarque que le préfacteur et le diameétre des
particules primaires ont la méme influence, que ce soit pour n ou k. Pour les coefficients d’extinction et de
diffusion, la sensibilité de l’indice est assez faible pour la partie imaginaire et il faut envisager de trés fortes

incertitudes sur ces parametres pour influencer la valeur finale de la partie imaginaire.

6.2.4.2 Sensibilité de ’indice au rapport B et a son évolution

Nous avons précédemment souligné l’importance du paramétre B et deux approches différentes pour
sa détermination ont été présentées. La premiére méthode, basée sur ’analyse en série du diamétre de
mobilité électrique et du diametre aérodynamique, s’est montrée particulierement sensible a la valeur du
préfacteur k; et a son incertitude associée (paragraphe 3.2.4.1). Cette influence forte du préfacteur joue
essentiellement sur la valeur asymptotique prise par ce rapport 8 pour les grandes valeurs de Ny, le nombre de
sphérules par agrégat, ou ce qui revient au méme pour les grandes valeurs du diamétre de mobilité, mais elle
ne change pas la forme de son évolution en fonction de N,. En paralléle, [’autre méthode, présentée dans la
partie 5.6.2.2, permet de déterminer seulement cette valeur asymptotique qui est de U’ordre de 1,5. On peut
réconcilier ces deux approches dans le but d’avoir une estimation de ’évolution du rapport  en fonction de N,
mais avec une valeur asymptotique réaliste. Cela a été fait de facon artificielle dans la présente étude et
constitue donc une premiére approche de la question, d’autres études seraient a prévoir pour approfondir le
sujet. On multiplie les valeurs de la fonction B(N,) déterminée dans ’analyse en série DMA-ELPI par une
constante de telle sorte que la limite asymptotique corresponde a un rapport g de 1,5, c’est a dire la valeur
fournie par la méthode présentée au paragraphe 5.6.2. La fonction ainsi déduite est présentée sur la Figure 6-9

et comparée a la fonction déterminée par Rogak et Flagan (1990).
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Figure 6-9 : Comparaison de l'évolution expérimentale du rapport B en fonction du nombre de particules
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152



En utilisant les relations 3-34 a 3-36 qui ont été obtenues expérimentalement on peut donc relier le
rapport B au diamétre de mobilité des agrégats a ’aide de la relation suivante :

_ 3458
p=1,52- D2 Equation 6-2

La relation 6-2, utile pour déterminer le rapport B, a été intégrée a la méthode d’inversion. Le rapport B n’est
alors plus considéré comme une valeur constante mais dépendant du diametre de mobilité. Le Tableau 6-8
présente les nouveaux résultats d’indice de réfraction déterminés en supposant le rapport B dépendant du
diamétre de mobilité comparés aux résultats obtenus en supposant le rapport B constant.

Tableau 6-8 : Comparaison de la valeur de lindice obtenu en utilisant une valeur B indépendante et

dépendante du diamétre de mobilité D,

632 nm 1064 nm

Combustible, débit

B=1,5 B = fct(Dpm) B=1,5 B = fct(Dpm)

Acétyléne, 450

m = 1,571 - 0,565.i

m = 1,574 - 0,54.i

m = 1,770 - 0,777.i

m =1,759 - 0,812.i

Toluéne, 450

m = 1,436 - 0,626.i

m = 1,446 - 0,605.i

m=1,784 - 0,911.i

m=1,793 - 0,860.i

PMMA, 450

m = 1,559 - 0,652.i

m = 1,562 - 0,648.i

m = 1,716 - 0,860.i

m = 1,709 - 0,869.i

L’incertitude induite par ’hypothése d’un rapport B constant est donc pour la partie réelle de "ordre de 0,4 %
et pour la partie imaginaire de ordre de 2,8 %. L’incertitude induite par cette hypothése est inférieure a

Uincertitude de la méthode expérimentale.

6.2.5 CALCUL DE LA FRACTION VOLUMIQUE DE SUIE

La connaissance de l'indice de réfraction des suies est cruciale pour établir les propriétés radiatives
de ces particules dans les flammes mais ’indice doit étre aussi connu avec précision si l’on souhaite estimer la
fraction volumique de particules de suie a partir d’une mesure de U'extinction optique. L’application dans le
domaine de l'incendie est évidente, cela permet une mesure non-intrusive de la fraction volumique de suies
dans les fumées. Cette méthode va étre décrite dans ce paragraphe, et comparée avec la fraction volumique

déterminée a partir d’une mesure de concentration massique.

6.2.5.1 Fraction volumique "massique"

La fraction massique des particules de suie est déterminée grace a U'utilisation d’une micro-balance
TEOM (voir paragraphe 2.5.2). Pour calculer la fraction volumique il faut connaitre la masse volumique des

particules primaires composant les agrégats :

_C
fv Prp

Avec C; la concentration massique en suie (g/cm?) et ppp l@ masse volumique des particules primaires. Sa valeur

Equation 6-3

est prise égale a 1,72 g/cm’ pour ['acétyléne et 1,5 g/cm’ pour le toluéne et le PMMA (partie 4.3.1). Cette
fraction volumique, dite "massique” car déterminée a partir du TEOM, n’utilise aucune hypothése sur la
morphologie des agrégats de suie. On considérera que cette fraction volumique "massique” est la fraction
volumique de référence que l’on comparera a la fraction volumique obtenue a l’aide du dispositif EXSCA, et qui

sera appelée fraction volumique "optique”.
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6.2.5.2 Fraction volumique "optique”

La fraction volumique est reliée au coefficient d’absorption par la relation suivante:

fo= A K Equation 6-4

Si la diffusion est suffisamment faible, le coefficient d’extinction et d’absorption sont quasiment
identiques et nous pouvons déterminer la fraction volumique a l’aide de la mesure du coefficient d’extinction.
Nous verrons par la suite que, pour les fumées étudiées, la diffusion n’est pas négligeable et qu’il convient de
tenir compte de la contribution de la diffusion dans la mesure du coefficient d’extinction.

La relation 6-4 montre que la fraction volumique dépend a la fois du coefficient d’absorption mais
aussi de la fonction de U’indice E(m). Dans cette étude l'indice optique a été déterminé et sa valeur va donc
étre utilisée pour calculer les fractions volumiques de particules de suie. Ce calcul sera un test supplémentaire

pour vérifier la justesse des valeurs d’indice optique obtenues dans ce travail.

6.2.5.3 Détermination des coefficients de diffusion et d’absorption

Afin d’étudier la validité de "’hypothése qui consiste a négliger la diffusion des agrégats de suie par
rapport a leur absorption, les coefficients de diffusion et d’absorption de ces particules ont été calculés en
fonction de lindice optique grace aux relations 5-41 et 5-42. Nous présentons dans le Tableau 6-9 les
coefficients d’extinction mesurés ainsi que les coefficients de diffusion totale et d’absorption calculés pour les

trois combustibles.

Tableau 6-9 : Valeurs moyennes de coefficients d'extinction mesurés, d'absorption, de diffusion totale
théoriques et le pourcentage de diffusion par rapport a l'extinction (les exemples reportés correspondent au

cas d’un débit de ventilation de 450 m3/h )

632 nm 1064 nm
Combustible
Kext (M) | Kaps (M™) | Kgier (M) % diff Kexe (M) Kabs (M) | Kaier (M) | % diff
Acétyléne 7,44E-2 5,21E-2 2,23E-2 30 3,84E-2 3,01E-2 8,29E-3 22
Toluéne 7,24E-2 5,92E-2 1,32E-2 18 3,37E-2 2,91E-2 4,58E-3 14
PMMA 3,64E-2 2,85E-2 7,87E-3 22 2,28E-2 1,75E-2 5,3E-3 23

Le pourcentage moyen de la contribution de la diffusion dans le phénoméne d’extinction est donc de
23 % a 632 nm et de 19 % a 1064 nm. Dans cette étude, I’hypothése d’une diffusion faible n’est donc pas
correcte et il faut tenir compte de sa contribution dans la détermination de la fraction volumique a partir de la

valeur de coefficient d’extinction comme cela sera montré dans le paragraphe suivant.

6.2.6 COMPARAISON DES FRACTIONS VOLUMIQUES

Nous présentons sur la Figure 6-10 et la Figure 6-11 la relation existant entre les fractions volumiques

"massique” et "optique” déterminées d’une part a ’aide du coefficient d’extinction (Figure 6-10) et d’autre
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part a partir du coefficient d’absorption (Figure 6-11). Les valeurs d’indice optique employées dans le calcul de
la fraction volumique “optique” correspondent aux valeurs déterminées pour chacun des essais et pour chacun
des combustibles. Aucune distinction n’a été effectuée entre les résultats obtenus pour les différents
combustibles. En effet il a été montré dans le paragraphe 6.1.1 que les propriétés d’absorption et d’extinction

sont trés semblables pour les particules de suie issues des trois combustibles.
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Figure 6-10 : Comparaison de la fraction volumique “massique” a la fraction volumique “optique” déterminée a
partir du coefficient d'extinction K, des particules de suies. Les points correspondent a l’ensemble des
résultats obtenus pour les trois combustibles.
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résultats obtenus pour les trois combustibles.
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La pente des graphes de la Figure 6-10 est nettement supérieure a 1, ce qui confirme que U’hypothése
d’une diffusion faible n’est pas valable dans la présente étude. A Uinverse, la corrélation observée sur la
Figure 6-11 est meilleure. De plus la pente des graphes est plus proche de 1, ce qui confirme la relation
existante entre le coefficient d’absorption et la fraction volumique. On constate tout de méme qu’il reste une
légere surestimation de la fraction volumique déterminée a partir de K,,s par rapport a la mesure fournie par le
TEOM. Il faut remarquer que les valeurs des indices optiques obtenues aux deux longueurs d’onde sont trés
cohérentes entre elles car elles conduisent a des valeurs de fractions volumiques “optiques” trés proches. Si a
la place des valeurs d’indice utilisées ci-dessus, on prend une valeur moyenne pour les trois combustibles

(paragraphe 6.2.3.2) :

- 632nm, m=1,56-0,61.i
- 1064 nm, m=1,71-0,86.i

On peut calculer, pour chaque point de la Figure 6-11, une nouvelle fraction volumique. La
comparaison de cette fraction volumique déterminée a partir de ces deux valeurs moyennes d’indice optique
avec la fraction volumique de "référence" est présentée sur la Figure 6-12. On constate une meilleure
corrélation entre les deux types de fraction volumique mais par contre les valeurs des pentes des droites sont
plus grandes que celles de la Figure 6-11, ce qui souligne une surestimation plus forte de la fraction volumique

par la méthode optique par rapport a la mesure a l’aide du TEOM.
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Figure 6-12: Comparaison de la fraction volumique déterminée a partir de l'indice moyen avec la fraction

volumique de référence déterminée a partir de la concentration massique TEOM.
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6.3 DETERMINATION DES PROPRIETES RADIATIVES DES SUIES

6.3.1 RELATIONS DE DISPERSION DE L’INDICE OPTIQUE

Pour calculer "émissivité totale des particules de suie (voir Annexe 7) il faut connaitre leur indice
optique sur toute la gamme de longueur d’onde du rayonnement thermique, c’est a dire dans le visible et
Uinfrarouge. Cette détermination était difficilement envisageable avec les moyens expérimentaux utilisés dans
cette étude. Elle a été faite a l’aide des relations de dispersion et des valeurs obtenues aux deux longueurs

d’onde de travail, 632 nm et 1064 nm. Ces relations de dispersion sont données par :

e? R (aﬂ a)z) ,
n2—k2=1 2 Z Equation 6-5
) +g e £ ( a)2)2+a)2g,~2
o2 2 A , ,
. = He.Zc Z ni..gi Equation 6-6

m*.e a)(a)2+g) me S (w-wf +0’g?

Avec :

e = charge de l’électron (1,6.107"° C)

m = masse de |’électron dans le vide (9,3.10°" kg)

€ = constante de permittivité

n; et n. = densité en nombre des électrons de périphérie et de conduction
n=2,69.102 m3, n, = 2,86.10% m?3

o; = fréquence naturelle des électrons de périphérie
o1 =1,25.10" 57, @, = 7,25.10" 5”1

o = fréquence de la radiation = 2.xc

g; et g. = constante de "damping" des électrons de périphérie et de conduction

m* = masse effective des électrons = m/18

Ces relations reposent sur les modeles de Lorentz et Drude, elles sont détaillées dans ’ouvrage de
Bohren et Huffman (1983). Plusieurs travaux ont été réalisés pour tester la validité de ces formules. Le travail
le plus ancien est celui de Dalzell et Sarofim (1969). Ensuite Lee et Tien (1981), Mullins et Williams (1987) et
Habib et Vervisch (1988) ont utilisé ces formules non pas pour les remettre en cause mais plutot pour chercher
les valeurs optimales des constantes employées dans ces relations. Ces auteurs ont souligné la sensibilité des
valeurs de n et k aux variations de deux paramétres particuliers, le nombre n. et la constante g. des électrons
de conduction. Chacune des valeurs moyennes d’indice optique des différents combustibles aux deux longueurs
d’onde et pour les deux débits de ventilation ont été utilisées. Nous avons alors fait converger, vers la valeur
expérimentale d’indice optique de chacun des combustibles, la valeur d’indice optique calculée par le modele
de dispersion a la longueur d’onde considérée en faisant varier les paramétres n. et g.. Ces valeurs sont

synthétisées dans le Tableau 6-10.
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Tableau 6-10 : Valeurs estimées des constantes n. et g. du modéle de dispersion

632 nm 1064 nm
Combustible 100 mifh 450 mérh 100 m*h 450 mh
n. (10%5) g (10') ne (102 g (10%) ne (107 g (10%9) ne (10%) g (10"9)
Acétyléne 7,18 11,81 1,19 2,26 6,74 8,47 5,30 8,85
Toluéne 2,61 1,70 1,91 2,71 1,41 2,13 5,51 9,85
PMMA 9,96 19,60 3,08 6,70 7.39 17,68 7,12 12,61
Paramétre moyen 6,58 11,04 2,06 3,39 518 9,43 6,11 10,44
Moyenne ne 4,98.10% 8¢ 8,70.10"
Daﬁggsgé‘gffm e 4,06, 1077 I 6,00, 10%
Lee et Tien (19601 e 4,00 107 e 1,20.46%

Les valeurs moyennes obtenues sont comparées dans ce tableau aux valeurs issues des travaux de
Dalzell et Sarofim (1969) et de Lee et Tien (1981). Pour le nombre n., d’électrons de conduction, on retrouve
une valeur plus faible que celle avancée par Dalzell et Sarofim (1969) qui confirme U’hypothése avancée par
Habib et Vervisch (1988) sur l’utilisation d’une valeur proche de celle rencontrée pour le graphite et de ’ordre
de 10%*-10%. Nous avons alors utilisé ces constantes afin de comparer le modéle de dispersion avec les résultats
expérimentaux. L’évolution de U'indice optique en fonction de la longueur d’onde est représentée sur la Figure

6-13.

10

Dalzell et Sarofim (1969)
— 300 K Mullins et Williams (1980)
— 1600K Mullins et Williams (1980)
—Habib et Vervisch (1988)
— Modeéle présente étude

+ Résulats présente étude
o1 : —— : e

o1 1 10 100
Longueur d'onde {pm)

-

Partie reelle et imaginaire de l'indice

Figure 6-13 : Evolution de l'indice optique en fonction de la longueur d'onde déterminée a partir du modéle de

dispersion et des résultats expérimentaux
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6.3.2 DETERMINATION DE L’EMISSIVITE TOTALE DES AGREGATS DE SUIE

Pour ne pas alourdir la lecture de ce document, le détail du calcul de I’émissivité est donné dans
’Annexe 7. Le principe repose sur 'estimation, a l’aide du modeéle de dispersion précédemment présenté, de
’évolution de ’indice optique des particules de suie en fonction de la longueur d’onde. On peut alors estimer
cette évolution sur toute la gamme du rayonnement thermique et pour différentes températures. Dans le

modeéle de dispersion la température intervient essentiellement sur la valeur de la constante g, :

gc:i 13.zkT Equation 6-7
4] m*

Ou | représente le libre parcours moyen des électrons de conduction et k la constante de Boltzmann. Nous
avons alors utilisé la valeur de g. obtenue a 300°K pour estimer a l’aide de la relation 6-7 les valeurs de cette
constante a différentes températures. L’évolution de l’indice en fonction de la longueur d’onde pour

différentes températures est présentée sur la Figure 6-14.
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Figure 6-14 : Evolution, estimée a ’aide du modéle de dispersion, de lindice optique des particules de suie en

fonction de la longueur d'onde pour différentes températures

On voit ainsi que la partie réelle est assez peu sensible a la température, a Uinverse la partie imaginaire est
fortement influencée par la température et ce sur toute la gamme de longueur d’onde. On peut de plus
remarquer que les valeurs des parties réelle et imaginaire de U'indice optique diminuent systématiquement
lorsque la température augmente. A partir de ces valeurs d’indice optique on peut, a ’aide de l’équation 6-1,

estimer ’évolution du coefficient d’absorption de ces particules en fonction de la longueur d’onde :

67Z'E(m)Cs Equation 6-8
A. Prp

Kabs =
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On peut alors estimer ’émissivité totale des particules de suie a ’aide de la relation détaillée en
annexe 7 et de la forme ici représentée dans le cas optiquement mince :

ZJthZ] Equation 6-9

g jkm b3 5(exp(k L T)~1) dA

Nous présentons sur la Figure 6-15 U’évolution du coefficient d’absorption des particules de suie

estimée a ’aide de la fonction d’évolution de l’indice optique en fonction de la longueur d’onde présentée sur

la Figure 6-13.
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Figure 6-15: Evolution, estimée a partir de ’évolution de l’indice optique présentée en Figure 6-13, du rapport
du coefficient d'absorption K, sur la fraction volumique f, de suies en fonction de la longueur d'onde (figure de
gauche) et évolution de l’émissivité des particules de suie en fonction du produit fraction volumique f, fois la

longueur L de trajet optique (figure de droite)

La table d’émissivité en fonction du produit fraction volumique f,/longueur de trajet optique L s’avére
particulierement utile lors de la modélisation des transferts radiatifs dans les flammes ou dans des milieux
confinés comme dans le cas d’un incendie. On voit ainsi que I’émissivité totale des suies dépend a la fois de ce
produit mais aussi de la température des suies et ce dernier point représente une des plus intéressantes

perspectives futures de ce travail.
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6.4 CONCLUSION SUR LA DETERMINATION DE L’INDICE OPTIQUE DES
PARTICULES DE SUIE

Dans cette étude il a été développé un dispositif de détermination des propriétés optiques des
particules de suie. Le banc de mesure dénommé EXSCA a été mis en ceuvre afin de permettre des mesures dans
le spectre visible et infrarouge des longueurs d’onde. Un protocole d’étalonnage du dispositif a été mis au
point a l'aide d’un diffuseur de référence. Les propriétés optiques obtenues a l'aide du banc EXSCA sont
cohérentes avec les valeurs rencontrées dans la littérature. Tout d’abord, les résultats expérimentaux
montrent qu’il existe un lien direct entre U'extinction et la concentration massique des particules, ce qui
permet d’établir un coefficient spécifique massique d’extinction de 9,3 g/m* & 632 nm et de 5,4 g/m? a
1064 nm particulierement proche de la valeur moyenne introduite par Mulholland et Croarkin (2000) de
8,7 g¢/m* & 633 nm et Newman et Steciak (1987) de 5,6 g/m? a 1060 nm.

L’indice optique des particules de suie a ensuite été estimé a partir des coefficients d’extinction et de
diffusion "vertical-vertical" et a ’aide d’une méthode d’inversion utilisant les caractéristiques morphologiques
et granulométriques présentées dans la partie 4. Les valeurs d’indice obtenues pour les trois combustibles sont
trés proches les unes des autres et le débit de ventilation n’est pas un paramétre trés influent. La faible
dispersion des résultats obtenus pourrait s’expliquer par la nature trés proche des particules émises par les
différents combustibles. L’analyse chimique de ces particules, en particulier le rapport C/H réel de la matiéere
carbonée, n’a pas été réalisée dans ce travail mais cela est sans aucun doute une voie d’analyse pour le futur.
Suite a ces essais nous avons déterminé une valeur moyenne de ’indice optique pour les trois combustibles de
1,56 - 0,61.ia 632 nm et de 1,71 - 0,86.i a 1064 nm.

La connaissance des valeurs d’indice optique permet en principe d’estimer les fractions volumiques de
suie a partir de la valeur du coefficient d’absorption. En réalité c’est le coefficient d’extinction qui est
facilement mesurable. Mais Uhypothése d’une diffusion négligeable devant [’absorption, couramment
rencontrée dans la littérature, ne s’est pas révélée adaptée a notre étude et elle peut impliquer des
différences de U'ordre de 50 % si on compare les valeurs ainsi obtenues avec une mesure qui passe par une
détermination de la masse des particules. Dans ce travail la diffusion n’a pas été considérée négligeable et sa
contribution a été retranchée au coefficient d’extinction pour obtenir la valeur du coefficient d’absorption. Il
est alors apparu que les fractions volumiques calculées a partir de ce coefficient d’absorption sont en bon
accord avec les fractions volumiques déduites des concentrations massiques des particules.

Le dernier point de cette étude a porté sur la détermination de ’émissivité totale des particules de
suie. Pour cela, un modéle de dispersion, couramment rencontré dans la littérature, a été utilisé afin d’estimer
’évolution de ’indice optique en fonction de la longueur d’onde. Les valeurs expérimentales ont été intégrées
a ce modéle de dispersion et les constantes ont alors été ajustées. Nous avons alors pu représenter |’évolution
de ’émissivité totale des particules de suie en fonction du produit fraction volumique par longueur de trajet
optique. Cet abaque permet ainsi d’estimer U’émissivité de flammes pour une application spécifique ou la

fraction volumique et la longueur de trajet optique sont connues.
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CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

L’objectif de ce travail est de contribuer a une meilleure connaissance des caractéristiques physiques
des particules de suie émises, hors de la flamme, lors d’une hypothétique situation d’incendie dans une
installation nucléaire confinée. Les résultats obtenus au cours de cette étude peuvent étre utilisés pour le
développement et la validation de modeles de colmatage des éléments de filtration mis en oeuvre pour
préserver le confinement d’une telle installation. Afin de mener a bien cette étude, notre travail s’est articulé

selon quatre phases distinctes de recherche.

La premiére phase a consisté en une étude bibliographique. Celle ci a d’abord permis d’identifier les
phénomeénes de formation des suies dans les flammes de diffusion ainsi que les parametres les plus influents.
Puis elle a porté sur U’établissement des paramétres caractéristiques des particules de suie directement
exploitables dans des modeéles de filtration ou de sreté incendie. Au cours de cette étude, une grande
disparité des informations obtenues dans les zones des fumées est apparue ce qui nous a amené a développer
dans une deuxiéme phase un dispositif spécifique de production et de caractérisation de ces particules de suie.
Une installation, initialement vouée a U’étude du comportement des barriéres de filtration en situation
d’incendie, a donc été modifiée et une instrumentation spécifique a été mise en ceuvre. Une attention
particuliére a été portée au dispositif de dilution afin d’assurer la représentativité de nos prélévements et la
validation du dispositif a été menée a l'aide d’un brileur de référence utilisant U’acétyléne comme
combustible.

Suite a cette phase de mise en ceuvre du dispositif expérimental, une réflexion a été menée sur
Uutilisation et Uinterprétation des données apportées par les appareils métrologiques commerciaux
généralement employés pour la caractérisation des particules fines, ici les suies. La nécessité d’intégrer la
morphologie fractale des agrégats est rapidement apparue. L’analyse en série des réponses des granulomeétres
ELPI et DMA a permis d’éclairer les comportements aérodynamique et thermodynamique de tels agrégats et
de mieux comprendre les difficultés rencontrées lors de la comparaison des informations apportées par ces
deux granulométres. Ces informations, indispensables a la caractérisation d’agrégats de suie, ont ensuite été
utilisées afin d’interpréter les réponses des granulométres ELPI et SMPS exploités en paralléle. La réponse du
SMPS particuliérement sensible au phénomeéne de charges multiples rencontré lors de |’étude de particules de
diameétre de mobilité supérieur a 300 nm a nécessité le développement d’une méthode, spécifique a notre
étude, de traitement des données afin de corriger les données du SMPS. L’impact de cette correction s’est
révélé important d’un point de vue quantitatif. A Uinverse effet de charges multiples n’est pas apparu trés
influent lorsque seules les informations sur la forme de la distribution granulométrique (diametre médian,
mode, écart-type) étaient souhaitées. Le granulomeétre ELPI a ensuite été considéré et le principe de base de
fonctionnement de ce dispositif a été discuté. Ainsi, la relation liant le diametre aérodynamique de
’impacteur au diamétre de Stokes utilisé dans la fonction de charge a été remplacée par la relation liant ce
méme diamétre aérodynamique au diameétre de mobilité électrique des agrégats. Cette relation, établie
expérimentalement au cours de ’analyse en série DMA - ELPI, est directement exploitable dans la fonction de

charge de UELPI. Le granulométre ELPI reposant entiérement sur cette relation pour la détermination de la
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concentration sur chacun des plateaux d’impaction, l’influence d’une telle modification s’est révélée notable
et a grandement amélioré la cohérence des informations apportées par UELPI avec les informations fournies
par le SMPS et la microbalance TEOM. Suite a cette réflexion sur les différents dispositifs employés dans cette
étude, une méthode de détermination de la dimension fractale, a ’aide de ces deux granulométres placés en
paralléle, a été introduite et a montré des résultats proches de ceux obtenus a partir de ’analyse des clichés
de microscopie électronique. La principale conclusion de cette seconde phase de l’étude est que [’utilisation
de ces appareils, initialement adaptés a ’étude de particules "idéales”, pour caractériser des agrégats de

morphologie fractale n’est pas anodine et nécessite encore de profondes investigations.

La troisieme phase de cette étude a consisté a caractériser les particules de suie émises par différents
combustibles dans différentes conditions expérimentales. Trois combustibles ont ainsi été utilisés, un gaz :
I’acétyléne, un liquide : le toluéne et un solide : le PMMA. Une étude préliminaire a été menée sur Uinfluence
de la position du prélévement sur la ligne de ventilation et peu de disparités ont été observées en fonction des
débits de ventilation utilisés qui imposent de trés faibles temps de résidence dans U'installation. L’étude s’est
alors essentiellement portée sur Uinfluence des conditions de ventilation sur le taux de production, la
morphologie et la granulométrie de ces particules et une seule position a été retenue. Les particules de suie
étudiées présentent des diametres de particules primaires allant de 40 a 70 nm selon le combustible et
corrélés avec le taux de production de suie. Les agrégats présentent des distributions largement
submicroniques, centrées autour de 200 nm, assez polydispersées s’étalant de 50 a 2000 nm et reflétant les
phénomeénes d’agglomération présents dans les zones les moins riches de la flamme et dans la zone de fumée.
Les distributions granulométriques des particules de suie sont apparues sensibles aux conditions de ventilation.
Ainsi les diametres médians des distributions granulométriques augmentent lorsque le débit de ventilation
tandis que ’écart-type correspondant diminue sensiblement. Pour la morphologie enfin on retrouve, pour
chacun des combustibles, des dimensions fractales trés représentatives des valeurs rencontrées dans la
littérature, entre 1,72 et 1,93, et trés proches entre les combustibles. La principale conclusion est le role
fondamental des conditions de ventilation sur la production de particules de suie. En effet il est apparu qu’une
augmentation de la richesse (diminution du débit de ventilation) engendrait d’une part une diminution du taux
de production pour des richesses inférieures a 0,2 puis engendrait une augmentation de cette production au-
dela de cette richesse de 0,2. Suite a ce constat, une étude approfondie des caractéristiques morphologiques
des particules de suie a révélé Uinfluence de cette richesse qui, lorsqu’elle augmente, modifie non pas les
caractéristiques morphologiques mais la taille des particules primaires et des agrégats et induit une
augmentation systématique de la masse. A U'inverse cette richesse croissante diminue sensiblement le débit de
production en nombre d’agrégats, diminution qui pour des richesses inférieures a 0,2 justifie la diminution de
la production massique de suie et pour des richesses supérieures a 0,2 est compensée par |’augmentation en

masse des agrégats.

La derniere phase de cette étude a consisté en la mise en ceuvre d’un dispositif de détermination de
’indice optique des particules de suie a ’aide d’un banc expérimental et d’une méthode d’inversion, basée sur
la RDG-FA, utilisant les informations granulométriques et morphologiques présentées dans la troisi€me phase

de ce travail. Le banc optique permet de mesurer les coefficients d’extinction et de diffusion des particules de
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suie prélevées apres dilution. Une cellule multipassages nous a permis d’effectuer des mesures dans le visible
(632 nm) et dans Uinfrarouge (1064 nm). La cellule de diffusion a été étalonnée a ’aide de billes de latex dont
’indice optique est connu et dont le coefficient de diffusion est calculé a partir de la distribution
granulométrique mesurée par le SMPS et d’un code basé sur la théorie de Mie. Les premiers résultats ont
souligné le lien existant entre le coefficient d’extinction et la concentration massique en particules de suie.
Cette relation s’est montrée adaptée a chacun des combustibles et une valeur moyenne de coefficient
spécifique massique d’extinction a été établi pour chaque longueur d’onde : 9,3 g/m? & 632 nm et 5,4 g/m? a
1064 nm. Les informations granulométrique et morphologique ont ensuite été intégrées dans la méthode
d’inversion et le rapport B du diamétre de giration et du diamétre de mobilité électrique; a été déterminé
conduisant a une valeur moyenne de 1,5. Deux conditions de ventilation (100 et 450 m3/h) ont été retenues
pour chacune des deux longueurs d’onde conduisant aux résultats suivant:

- les flammes d’acétyléne présentent un indice optique moyen de 1,60 - 0,58.i a 632 nm et de 1,76
- 0,95.i a 1064 nm. Pour ce combustible les parties réelle et imaginaire semblent étre
systématiquement plus importantes a 100 m3/h.

- les flammes de PMMA présentent un indice optique moyen de 1,66 - 0,60.i a 632 nm et de 1,74 -
0,78.i a 1064 nm.

- les flammes de toluéne présentent le comportement le plus singulier. En effet il est difficile dans
le cas du toluéne de considérer une valeur moyenne d’indice pour les deux conditions de
ventilation. En effet les valeurs obtenues a 100 m*/h sont sensiblement différentes des valeurs
obtenues a 450 m3/h qui apparaissent beaucoup plus cohérentes. Les valeurs d’indice optique de
1,51 - 0,58.i & 632 nm et de 1,75 - 0,87.i & 1064 nm a 450 m>/h sont a comparer avec les valeurs
obtenues & 100 m*/h qui sont de 1,35 - 0,69.i & 632 nm et de 1,50 - 0,81.i & 1064 nm. Cette
disparité confirme ’évolution inexpliquée de la distribution granulométrique du toluéne entre
450 et 100 m*/h.

- un indice moyen a été établi pour les trois combustibles dans les configurations ou les indices se
sont révélés particulierement cohérents, il vient ainsi une valeur d’indice optique moyen de
m=1,56 - 0,61.ia 632 nm et de m = 1,71 - 0,86.i a 1064 nm.

Une étude de sensibilité a été menée afin de souligner Uinfluence des données d’entrée du programme
d’inversion sur la valeur finale d’indice optique. Les parametres Dy, k¢, Dy, B, Ke et K,, ont été balayés en
considérant leurs incertitudes respectives et les résultats montrent la forte sensibilité de la partie imaginaire a
ces différents parametres.

Deux applications directes des valeurs d’indice optique obtenues au cours de cette étude nous ont
ensuite permis de conclure sur la fiabilité de ces résultats. Tout d’abord les fractions volumiques des particules
de suie ont été calculées de deux maniéres différentes et comparées. La premiére maniére consiste a utiliser
la masse recueillie dans le TEOM et la masse volumique mesurée par immersion, la seconde consiste a
retrouver cette valeur a partir de la distribution granulométrique donnée par le SMPS, des données
morphologiques issues de ’analyse des clichés de TEM et des mesures optiques. Pour calculer la fraction
volumique "optique” le coefficient d’extinction est souvent utilisé dans ’hypothése d’une diffusion négligeable

conduisant a égaler les coefficients d’extinction et d’absorption. Nous avons montré que cette hypothese n’est
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pas justifiée dans notre cas et que l'utilisation du coefficient d’absorption permet d’obtenir des valeurs des
fractions volumiques “optiques” de U’ordre de 15% supérieures seulement aux fractions volumiques “massiques”.
La seconde application a consisté en la détermination de ’émissivité totale des particules de suie.
Pour cela, les résultats expérimentaux d’indice optique ont été couplés aux relations de dispersions introduites
par Dalzell et Sarofim (1969) et Lee et Tien (1981). Les paramétres qui ont été considérés variables sont la
constante g. et le nombre d’électrons n. de la bande de conduction. A partir de ce modéle de dispersion nous
avons alors estimé U’évolution du coefficient d’absorption spectrale K.ys en fonction de la longueur d’onde.
Enfin a 'aide de cette fonction d’évolution nous avons établi une abaque liant I’émissivité totale des particules
de suie au produit fraction volumique des suies fois longueur du trajet optique L. Les valeurs obtenues se sont

alors montrées en accord avec les résultats issus des travaux de Dalzell et Sarofim (1969) et Lee et Tien (1981).

Les perspectives de ce travail sont nombreuses, tout d’abord sur la partie métrologie des aérosols, les
dispositifs granulométriques étant actuellement fondés sur la charge électrique des particules il serait
intéressant d’étudier la charge d’agrégats dont la morphologie fractale est trés différente de celle d’une
sphere. A ce jour la communauté scientifique est divisée sur ce point et une étude expérimentale sur
Uinfluence de la morphologie des particules sur les phénoménes permettrait soit de justifier 'emploi des
théories de charge des particules sphériques soit d’introduire une nouvelle approche intégrant la morphologie
singuliére de ces agrégats. On peut de plus envisager de poursuivre les travaux débutés au cours de cette étude
sur ’estimation de la masse volumique des agrégats et surtout sur le fait d’étendre a des agrégats plus massifs
(> 500 nm) la fonction d’évolution de cette masse volumique effective, U'utilisation d’un dispositif direct de
détermination de la masse des agrégats sélectionnés de type Aerosol Particle Mass analyser (Ehara et al.,1996)
pourrait permettre de s’affranchir de [’analyse des données du granulomeétre ELPI.

Pour ’analyse des caractéristiques physiques des particules de suie il serait intéressant d’étendre la
gamme de richesse étudiée pour les différents combustibles. On peut envisager des mesures sur cone
calorimétre afin d’effectuer une étude plus analytique et couvrir a la fois la gamme des richesses tres
inférieures, proches et supérieures a la stoechiométrie. La transposition de ces informations a des essais a
échelle réelle représente aussi une perspective non négligeable et la mise en ceuvre du protocole expérimental
développé lors de cette étude sur une installation de plus grande échelle est envisageable. L’effet d’échelle
sur le facteur d’émission et sur la granulométrie des particules émises est a étudier.

La détermination des propriétés optiques des particules de suie reste encore un domaine de
recherche. La méthode développée ici possede un potentiel certain cependant il serait utile d’étendre la
gamme de longueur d’onde étudiée. Ainsi, a partir de la cellule multi-passages qui a fait ses preuves dans le
début du spectre infrarouge (1064 nm), on peut envisager des mesures a plus grandes longueurs d’onde et ce
afin de réduire les degrés de liberté du modéle de dispersion et resserrer [’étau sur les paramétres les plus
sensibles de ce modele. Pour cela il convient de vérifier les valeurs du parameétre B et son évolution en menant
une comparaison entre le diamétre de mobilité électrique, sélectionné a l’aide d’un DMA, et le diamétre de
giration mesuré par analyse de clichés de microscopie électronique. Il serait aussi utile de lier ce rapport B a la
dimension fractale des agrégats afin d’éliminer cette inconnue dans la méthode d’inversion. Enfin [’étude de
’évolution tres mal connue de ’indice en fonction de la température permettrait de réduire les incertitudes

inhérentes aux constantes du modeéle de dispersion et de mieux approcher les conditions réelles d’incendie.
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ANNEXES




ANNEXE 1 : ESTIMATION DES PARAMETRES PHYSIQUES DES FLAMMES
ETUDIEES

La connaissance des grandeurs physiques des flammes est un point crucial dans la compréhension des
phénomeénes d’incendie. Ainsi on cherchera systématiquement a relier les conditions expérimentales de notre
étude (perte de masse de combustible, débit d’air de ventilation, température) a des grandeurs physiques de
la flamme (longueur de flamme, temps de résidence, nombre de Froude, richesse). Pour déterminer ces
paramétres deux approches sont possibles. Une premiére a partir du taux de dégagement de chaleur établie
par Zukoski et la seconde en déterminant le nombre de Froude de la flamme dite "approche de Delichatsios".
Nous présentons ici les approches généralement employées pour déterminer les parameétres introduits dans le

paragraphe 2.3.

Définition du taux de dégagement de chaleur adimensionné

Dans les deux approches précédemment citées il est nécessaire de calculer le taux de dégagement de
chaleur adimensionné (. Celui-ci se définit & partir du taux de dégagement de chaleur Qf» du combustible f

qui est tel que :
*

Q,=msAHc, Equation A1-1

Avec :

m;  :débit de combustible (kg/s)

AH¢; : chaleur de combustion de f
Le débit de combustible dans notre étude est établi soit a partir du débit d’acétyléne soit a partir de la perte
de masse du combustible liquide et solide mesuré a ’aide de la balance. On peut alors définir un taux de
dégagement de chaleur adimensionné Q tel que :

Q = Q‘f Equation A1-2

,ancpw];o.gl/z.dsu

Avec :
o s : masse volumique de l’air ambiant (kg/m?)
Cpo : capacité calorifique de U’air ambiant (kJ/kg)
T : température ambiante (°K)
: accélération de la pesanteur (m/s?)

d : diamétre du briileur (m)

Approche de Zukoski

Cette approche issue des travaux de Zukoski et portant sur de nombreuses flammes a été utilisée dans
de nombreuses études pour caractériser les flammes de diffusion (Koylu et al., 1991a). Cette approche se base
sur le taux de dégagement de chaleur adimensionné Q Ainsi, expérimentalement et a partir de la définition
de Zukoski et al. (1984), on peut établir des relations empiriques entre longueur de flamme, temps de
résidence et taux de dégagement de chaleur et définir alors deux domaines de taux de dégagement de chaleur

adimensionné. Les résultats de cette étude sont présentés sur la Figure A1-1.
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Figure A1-1 : Evolution de la longueur de flamme et du temps de résidence en fonction du taux de dégagement

adimensionné (Koylii et al., 1991a)

Empiriquement on définit la longueur de flamme L :

* 2/3

0<1:£=33.0

Equation A1-3

% 2/5

§21;§:3,3.Q

Equation A1-4

*

Et le temps de résidence adimensionné f :

% 5/9

0<1:1=29.0

Equation A1-5

" * % 1/5
O>21:t= 29.0 Equation A1-6
Avec :
g 12
=f.|=
d

t* : temps de résidence adimensionné et t, : temps de résidence (s) Equation A1-7

Approche de Delichatsios

Pour Delichatsios (1995) la définition du taux de dégagement de chaleur est la méme mais est cette

fois utilisée pour calculer un nombre de Froude Fr; de la flamme :

%

Q

3/2

.(XA —XR )1/2

Frr= Equation A1-8
cf

(S+)CpeToo
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Avec :
Fre : nombre de Froude
AH ¢ : chaleur de combustion de f (kJ/kg)

S : rapport massique stoechiométrique air / combustible

Cp= : capacité calorifique de ’air ambiant (kJ/kg)

Tee : température ambiante (K)

Xa : efficacité de combustion, rapport entre énergie libérée au cours de la combustion sur

I’énergie totale disponible dans le combustible
XRr : fraction radiative, part du taux de dégagement de chaleur théorique perdu sous forme

radiative

A partir de ce nombre de Froude on peut alors calculer une longueur de flamme L qui est telle que :

- Fry<8,6.10° : é =1,35.10* Fr} 29)
- 8,6.10°< Fry <10.10° L =254 5 (30)
- Fry >10.10 L-1252.F" 31

|
(

Fre=>.01

POOL FIRE

90% BURNED
BELOW NECK

Fr, <.01
MASS (PERCOLATING) FIRE
BURNING PER UNIT AREA CONSTANT

Figure A1-2 : Caractéristiques physiques des types de flamme en fonction de leur nombre de Froude

Le nombre de Froude représentant Uinfluence de la gravité sur la flamme on peut alors relier ce nombre a la
forme de la flamme. Cette relation est représentée sur la Figure A1-2 ou trois types distincts de flammes sont

représentés.
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ANNEXE 2 : PRESENTATION DE L’ETUDE DE REFERENCE

Les travaux menés par Faeth et al. entre 1990 et 2000 (Krishnan et al., 2000 et 2001, Sivathanu et
Faeth, 1990, Koyli et Faeth, 1992-1997) sur la caractérisation optiques des particules de suie émises par des
flammes d’hydrocarbures ayant représenté dans notre travail une étude de référence nous effectuons dans
cette partie une description générale de ce travail. Nous présentons sur la Figure A2-1 le dispositif
expérimental employé par Koylii et al. (1994). Par rapport a notre étude, la combustion a lieu en milieu
totalement ouvert dans une enceinte large (2,4 x 2,4 x 3,6 m de haut) et la hotte d’évacuation n’est utilisée
que pour évacuer les fumées sans imposer de débit de ventilation particulier dans le foyer. Les brlleurs et les
combustibles sont en revanche trés proche de notre étude (flamme de diffusion turbulente d’acétyléne et de
toluéene). Les mesures optiques sont effectuées in-situ et les prélévements pour analyse morphologique sont

menés a ’aide d’une sonde par thermophoreése.
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Figure A2-1 : Dispositif expérimental employé par Koyli et Faeth (1992)

Les résultats présentés portent sur la morphologie, les propriétés optiques et les facteurs d’émissions de
particule de suie et de gaz. Le Tableau A2-1 synthétise U’ensemble des informations portant sur la

caractérisation des particules de suie émises par la combustion d’acétyléne et de toluéne, on retrouve ainsi le
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débit de combustible Q., le diametre des particules primaires Dy, le nombre moyen de particules primaires par

agrégat N, la dimension fractale Ds ainsi que le facteur d’émission de suie n.

Tableau A2-1 : Synthése des données issues de l'étude de Koyli et al. (1991 - 1997)

Ns
. Q Dpp )
Combustible Np D¢ (kg suies/kg
(L/min) (nm)
Combustible)
Acétyléne 0,2-20 47 417 1,79 0,19
Toluéne 0,1-1,0 51 526 1,73 0,16

Le principal intérét des travaux de Koylu et al. étant de nous apporter des points de comparaison a la
fois pour la morphologie des particules de suie et a la fois pour l’indice de réfraction des particules de suie
issues de la combustion d’acétylene et de toluene, nous représentons, sur la Figure A2-2, ’évolution de cet

indice en fonction de la longueur d’onde et issue des travaux de Krishnan et Faeth (2000).
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Figure A2-2 : Partie réelle et imaginaire de lindice en fonction de la longueur d'onde (Krishnan et Faeth, 2000).

Ces résultats, obtenus par mesure des coefficients d’extinction et de diffusion des agrégats de suie, ont
souligné des valeurs d’indice compris entre m = 1,38 - 0,44.i pour A = 351,2 nm et m = 1,99 - 0,89.i pour A =

632,8 nm.
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ANNEXE 3 : DONNEES DISPONIBLES SUR LA COMBUSTION DU PMMA

Notre étude portant sur la combustion d’un plexiglas présent dans les installations nucléaires nous effectuons

dans ce paragraphe une synthése des informations bibliographiques concernant la combustion du PolyMethyl

Methacrylate (PMMA). Tres peu d’études sont disponibles sur la granulométrie et la morphologie de particules

de suie issues de la combustion de polyméres comme le PMMA. Ainsi le travail de Shemwell et Levendis (2000)

présente des distributions granulométriques massique obtenues a l’aide d’impacteur ANDERSEN (Figure A3-1).
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Figure A2-1 : Distribution granulométrique massique de suie PMMA (Shemwell et Levendis, 2000)

On retrouve ainsi une distribution massique centré autour du micrometre et étant faiblement

influencé par la richesse du milieu du fait de la présence d’oxygéne dans la composition du PMMA (CsHgO,).

Cette faible influence de la richesse a de plus été souligné par Tewarson (1993) qui classe le PMMA comme

étant le moins bon producteur de suie (de Uordre de 0,02 kg de suies par kg de carbone consommé) en

comparaison du nylon, du PolyPropyléne PP, du PolyEthyléne PE, du bois et du PolyStyréne PS (Figure A3-2).
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Figure A3-2 : Concentration en suie en fonction de la richesse globale (Tewarson, 2003)
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ANNEXE 4 : DETERMINATION DE LA MASSE VOLUMIQUE DES
PARTICULES PRIMAIRES DES AGREGATS DE SUIE

La connaissance de la masse volumique des particules primaires de suie est un point crucial lorsque
’on souhaite déterminer des fractions volumiques a partir de pesées et les comparer aux fractions volumiques
déterminées a ’aide de dispositifs optiques. De nombreuses études ont visé a mesurer les masses volumiques
et nous présentons les données issues de la littérature ainsi que les conditions de production des suies
associées a la méthode employée dans le Tableau A4-1.

Tableau A4-1 : Données bibliographiques sur la masse volumique des particules de suie

Référence Combustible Conditions Méthode Valeur
Newman & Steciak | Various fuels Overventilated fire | Extinction 1,1-1,3 g/c:m3
Roessler & Faxvog | Acetylene Overventilated fire | Extinction 1,3 g/cm3

Choi & al Acetylene Premixed flame Helium pycnometry | 1,7 -1,8 g/cm3
Wu et al Acetylene-Toluene | Still air fire Helium pycnometry | 1,87 — 1,9 g/cm3
Koylu & al Acetylene Still air fire Helium pycnometry |1,8 — 1,9 g/lcm®

Protocole de mesure de la masse volumique

Cette détermination consiste a mesurer le déplacement d’un liquide lors de 'immersion d’une masse
connue de particules. On mesure ainsi la poussée d’Archiméde induite par la masse connue de particules et on
établit alors une relation directe entre cette masse et le volume correspondant au déplacement du liquide. Un

schéma descriptif du protocole de mesure de la masse volumique est présenté en Figure A4-1.
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Figure A4-1 : Protocole de détermination de la masse volumique des particules
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On trouve quatre phases de pesées : deux dans ’air et deux dans le liquide de déplacement. Les deux
premiéres pesées portent sur le tube plus ’agitateur et le support et les deux derniéres mesures concernent
cet ensemble plus la masse de particules de suie. Les deux mesures dans l’air nous permettent de déterminer
la masse de particules de suie analysée et les deux mesures dans le liquide de déplacement le volume

correspondant. Le montage expérimental est présenté sur la Figure A4-2.

Balance de précision

Support du tube
Volume de liquide de déplacement

Tube de centrifugation

Figure A4-2 : Montage expérimental de mesure de masse volumique

La Figure A4-3 présente quant a elle le tube contenant ’échantillon de particules de suie aprés centrifugation,
on voit alors les deux phases distinctes ; le volume de particules a la base du tube et le volume de liquide de

déplacement dans la partie supérieure du tube.
"

Support du tube

Agitateur

Liquide de déplacement

Echantillon de particules

Figure A4-3 : Tube contenant l'échantillon aprés centrifugation
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La principale difficulté dans la mesure de masse volumique de poudre est de compacter le prélévement. En
effet, dans le cas de poudres mais aussi pour des agrégats de suie, les vides interstitiels sont conséquents et il
convient de compacter au maximum le prélévement afin de supprimer le plus possible ces vides. Pour cela nous
avons effectué au cours de la mesure une centrifugation de l’échantillon a 3000 tours/min pendant 15 minutes.
Au cours de la derniére pesée dans le liquide de déplacement on effectue une mesure de la température afin
de considérer la masse volumique du liquide de déplacement a la température de pesée. Le protocole de

mesure de la masse volumique se déroule alors en 10 étapes distinctes :

e pesage du tube a essai avec |’agitateur et le support métallique : mq

e immersion de ’ensemble tube + agitateur + support dans le liquide de déplacement
e  pesage tube + agitateur + support dans le volume de liquide de déplacement : m,

e séchage de ’ensemble tube + agitateur + support

e remplissage a la moitié du tube avec des particules de suie

e pesage de 'ensemble tube + agitateur + support + particules de suie : m,

e remplissage au % du tube avec le liquide de déplacement

e centrifugation pendant 15 minutes de [’échantillon a 3000 tours/min

e immersion de ’ensemble tube + agitateur + support + particules de suie

e pesage de I’ensemble dans le liquide de déplacement : m;

Afin d’obtenir une mesure fiable de la masse volumique des précautions sont a considérer et tout
particuliérement lorsque l’on souhaite déterminer la masse volumique de particules de suie essentiellement
composées de carbone amorphe. La principale précaution porte sur le liquide de déplacement employé. En
effet lors des premiers essais menés avec de ’eau comme liquide de déplacement nous n’avons pas réussi a
former deux phases, une de particules de suie et une de liquide de déplacement, et nous observions une
couche d’agrégats au-dessus la surface du liquide. Cette couche lors de l’immersion se trouve alors dans le
volume d’immersion et fausse la mesure de masse correspondante. Suite a ces essais préliminaires nous avons
porté notre choix sur un autre liquide de déplacement : I’éthanol. Ce liquide de masse volumique 0,791 g/cm?
a 20 °C nous a alors permis de clairement isoler l’échantillon de suies au fond du tube aprés centrifugation et
de former ainsi un volume compact de particules de suie exempt de vide. On peut alors définir la masse ms

pesée dans le liquide de déplacement :

ms = M +Misuies —V suies . O éthanol Equation A4-1

avec :
O Mges = My - Mg : Masse de particules de suies (g)
o Vsuies : Volume de particules de suie (cm?)

O Pethanol . Masse volumique de ’éthanol a la température de pesée (g/cm?)

Le volume des particules de suie se définit alors tel que :
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mi—+Msuies —M3 _ MI—M3~+MmM2—Mo
Pethanol Pethanol

lysuies —

Equation A4-2

On rappelle la définition de la masse volumique des particules de suie qui est telle que :

. _ Msuies
,Osules

B I/Suies

Equation A4-3

la masse volumique se définit alors a partir des pesées effectuées lors de la mesure, on a ainsi :

Pethanol { M2—110)
(m2—mo)—(m3z—nn)

Equation A4-4

psuies =

On peut donc a partir de pesées successives déterminer la masse volumique des particules primaires
de suie. Malgré le fait que cette méthode soit issue d’une norme nous avons souhaité valider ce protocole sur
des particules de masse volumique connue. Pour cela deux poudres ont été utilisées : une poudre d’oxyde
d’alumine Al,0; et de la poudre de billes de verre. Nous avons utilisé le protocole présenté pour les particules
de suie et le méme liquide de déplacement : U’éthanol. Pour chacune des poudres trois mesures de masse
volumique ont été effectuées afin de souligner la reproductibilité de cette mesure et d’obtenir une valeur
moyenne de masse volumique associée a un écart-type induit par la mesure. Les résultats de cette étude

préliminaire sont présentées dans le Tableau A4-2.

Tableau A4-2 : Résultats de la validation de la méthode de détermination de la masse volumique

Poudre | Mesure 1 | Mesure 2 | Mesure 3 | Moyenne |Référence | Ecart %
Al,O; 3,93 3,89 3,89 3,90 3,95 1%
Verre 2,42 2,35 2,33 2,37 2,5 5

précise a 5 % prés et que celle-ci est connue a +/- 0,10 g/cm’.
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ANNEXE 5:

combustibles pour différentes conditions de ventilation ont été obtenues par détermination directe sur les

clichés de microscopie électronique. Une distribution normale a été systématiquement appliquée aux

DISTRIBUTIONS GRANULOMETRIQUE DES PARTICULES
PRIMAIRES ET MORPHOLOGIE DES AGREGATS

Les distributions granulométriques des particules primaires des agrégats de suie produit par les trois

distributions ainsi obtenues et nous a permis d’estimer le diamétre de particules primaires le plus probable.
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Figure A5-1 : Granulométries de particules primaires d’acétyléne, de toluéne et de PMMA
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Tableau A5-1 : Synthése des propriétés morphologiques des particules de suie

65

68

ACETYLENE TOLUENE PMMA

Debit

(m37h) ] (g:'r’.') D¢ ke @ (g:'r':) D¢ ke @ (2:3:) D¢ ke
450 0,09 66 1,85 2,31 0,013 52 1,86 2,89 0,063 42 1,78 2,84
300 X X X X X X X X 0,091 45 X X
200 X X X X 0,035 56 1,75 2,04 0,118 43 1,76 2,66
100 0,041 64 1,93 1,68 0,062 65 1,81 2,62 0,228 53 1,72 2,97
50 X X X X 0,140 70 1,73 2,66 0,489 54 1,74 2,63
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ANNEXE 6 : EVOLUTION DES FONCTIONS E(M) ET F(M) EN FONCTION
DE LA PARTIE REELLE ET IMAGINAIRE DE L’INDICE OPTIQUE

E(m)

Figure A6-1 : Evolution de la fonction E(m) et F(m) en fonction de la partie réelle et imaginaire de l’indice

optique
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ANNEXE 7 : DETERMINATION DE L’EMISSIVITE TOTALE

Afin d’introduire la notion d’émissivité il convient de définir les grandeurs utilisées dans les calculs
radiatifs. Considérons pour cela un élément de surface dS suffisant petit pour que l’on puisse admettre que la
température est uniforme et l’état de surface identique en chaque point de cet élément dS. Cette surface dS
émet un rayonnement dans tout l’espace que ’on définit généralement a l’aide de sa luminance spectrale dans
un angle solide donnée L, r dépendant de la longueur d’onde %, de la température T et de la nature du
matériau constituant le solide et s’exprimant généralement en watt par métre carré par micrométre par
stéradian (W.m2.pm™.st™"). Cette luminance correspond donc a la puissance radiative transportée a partir de

cette surface dans un angle solide donné et pour un corps noir elle prend la forme :

2het A3

19,=
T eXp‘kljii%“ ﬁl Equation A7-1

h = constante de Planck (6,625.103 J.s)

Avec :

k = constante de Boltzmann (1,38.10% J.K)
c = vitesse de la lumiére dans le vide (3.108 m/s)
Si ’émission est isotrope on peut, a partir de cette luminance spectrale, introduire !’émittance

spectrale de la surface dS a l’aide de loi de Lambert :

Mir=r.Lir Equation A7-2

Cette émittance correspond au flux émis par la surface dS dans le plan hémisphérique et pour le corps noir
nous avons alors :

2w hc? A5 Equation A7-3

A partir de cette définition de U’émittance spectrale du corps noir on retrouve la loi de Stefan qui établi
’émittance totgle du corps noir :

Mp=[z.1dA=0T* Equation A7-4
Avec o = constahte de Stefan (5,67.10% W.m2.K*).
L’émissivité spectrale de la surface dS correspond alors au rapport entre I’émittance spectrale de cette surface
dS sur ’émittance spectrale du corps noir :

_Mar

&= MY, Equation A7-5

Et ’émissivité totale est telle que :

j Mir.dA .[ga.MgT.d}t j enMY.dA
&= MT -0 —0 —0

Mi TMg,T.dﬂ TMgT.dz
0 0

Equation A7-6

o.T*

Dans le cas d’un milieu absorbant et diffusant, le coefficient d’extinction spectrale ke, est défini de la

maniére suivante :
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Lor(x+dx)—Lir(x)=—kexta(x).Lar(x).dx Equation A7-7

L’extinction spectrale de la tranche de milieu absorbant et diffusant correspond donc & ke (x).dx. Le
coefficient d’extinction correspond pour un tel milieu a la conjugaison de |’absorption et de la diffusion :

Kext,.(X) = Kabs,1.(X)+ Kaitf,.(X) Equation A7-8

oU Kaps 1.(X) et kair 1(X) sont respectivement les coefficients d’absorption et de diffusion du milieu. A I’équilibre
thermodynamique, ’émissivité spectrale et l’absorptivité spectrale étant égales il vient :

Kaps,.(X).dX = &, Equation A7-9

La variation de la luminance spectrale dans la tranche dx de milieu absorbant est alors de la forme:

dL;.(X) = - Kext,2 (X). Lo, 7(X).dx + Ly 1(X) Equation A7-10

dL)L(X) = - kext';\(x).Lx,T(X).dX + SK,T.LO%T(X) Equation A7-11

dLy(X) = - Kext,a(X). Ly 7(X).dX + Kaps 2 (X). L*5 7(x).dx Equation A7-12
x=l

En considérant un milieu homogéne en température et spatialement : Kexti= J.kext,ﬁ..dx d’épaisseur | et ou le

rapport entre U’absorption et ’extinction est constant, on obtient aprés intég)rcg(%ion :

Luir(D)=Lar(0) exp(~kenr.)+ L5, 1(D K, ’I(l—exp(—kext,z.l)) Equation A7-13

L’émissivité spectrale ¢, est alors telle que :

Equation A7-14

Et ’émissivité totale devient :

j ]l‘;“bfj(l expl—kexr.))M,.dA

o.IT*

En considérant enfin que ’épaisseur optique ke ;.| est faible devant 1, il vient :

Equation A7-15

1 - exp(- Kext,n-1) = Kext,i.-| Equation A7-16
L’émissivité totale prend alors la forme suivante :

[l M2

=2 e Equation A7-17

Et enfin en remplacant I’émittance du corps noir :

2mhctl % !
g:W.J.kabs’ﬂ_ﬂi(exp(%)—l) .dA Equation A7-18
0

Le parametre a déterminer est donc le coefficient spectral d’absorption, et son établissement repose
essentiellement sur la détermination de l’indice optique du matériau étudié pour une large gamme de longueur

d’onde.
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CARACTERISATION DES AEROSOLS EMIS LORS D’UN INCENDIE

Résumé :

Ce travail porte sur la caractérisation des particules de suie présentes dans les zones de fumées de flammes de
diffusion turbulentes sur-ventilées. Trois combustibles ont été étudiés: acétylene, toluéne et
PolyMethylMethacrylate. La granulométrie des suies a été mesurée en ligne aprés dilution, avec une discussion
sur la réponse des dispositifs métrologiques dans le cas d'agrégat de morphologie fractale. La dimension
fractale et le préfacteur ont été déterminés a partir des analyses de clichés de microscopie électronique. La
masse volumique effective des agrégats a de plus été déterminée a U’aide d’une analyse en série de leurs
diameétres de mobilité électrique et aérodynamique. L'indice optique des particules de suie a ensuite été
calculé pour deux longueurs d'onde (632 et 1064 nm) en utilisant une méthode d'inversion s’appuyant sur les
mesures précédentes et celles des coefficients expérimentaux d'extinction et de diffusion vertical-vertical. Les
résultats obtenus sont apparus cohérents entre les trois combustibles et des valeurs moyennes d'indice ont été

établies (m=1,56-0,61.i a 632 nm et m=1,71-0,86.i a 1064 nm).

Mots clés :
Incendie, zone de fumées, flamme de diffusion turbulente sur-ventilée, agrégats fractals, granulométrie,

microscopie électronique, indice optique des suies, diagnostics optiques.

~ o~ o~ o~

CHARACTERIZATION OF AEROSOLS EMITTED DURING A FIRE

Summary:

This work deals with the characterization of soot particles present in the plumes of highly ventilated turbulent
diffusion flames. Three fuels have been studied: acetylene, toluene and PolyMethylMethacrylate. The size
distribution of soot particles was measured on line after dilution, with a discussion about the response of the
metrological devices to fractal aggregates. The fractal dimension and the prefactor have been determined
from electronic microscopy micrographs analysis. The effective density of the soot aggregates has been also
determined by a serial analysis of their electrical mobility and aerodynamic diameters. Then the refractive
index of soot particles has been computed at two wavelengths (632 and 1064 nm) by an inversion method based
on previous measurements and on measurements of extinction and vertical-vertical scattering coefficients.
Results obtained for the three fuels appeared to be consistent with each other and mean values of refractive

indices have been established (m=1.56-0.61.i at 632 nm and m=1.71-0.86.i at 1064).

Keywords:

Fire, plumes, highly ventilated turbulent diffusion flames, fractals aggregates, size distribution, electronic

microscopy, soot refractive index, optical diagnostics.

189



	INTRODUCTION
	ETAT DE L’ART DES CONNAISSANCES SUR LES PARTICULE
	FORMATION ET EVOLUTION DES PARTICULES DANS LA FLAMME
	LA NUCLEATION
	LA CROISSANCE DE SURFACE
	LA COAGULATION ET L’AGGLOMERATION
	L’OXYDATION

	NATURE ET STRUCTURE INTERNE DES AGREGATS
	MORPHOLOGIE ET GRANULOMETRIE DES PARTICULES DE SUIE
	PRESENTATION GENERALE DES PARTICULES DE SUIE
	MORPHOLOGIE DES AGREGATS
	GRANULOMETRIE ET DIAMETRES EQUIVALENTS DES AGREGATS
	Distribution granulométrique des agrégats de sui
	Informations couramment utilisées pour caractéri
	Diamètre de mobilité électrique équivalent
	Diamètre aérodynamique équivalent
	Synthèse des diamètres utilisés pour caractéri�



	DESCRIPTION DU DISPOSITIF EXPERIMENTAL
	INTRODUCTION
	LA VEINE AERAULIQUE
	LES FLAMMES ETUDIEES
	RAPPEL SUR LES FLAMMES DE DIFFUSION DANS LES INCENDIES
	COMBUSTIBLES ET BRULEURS ETUDIES
	Le brûleur gaz de référence
	Les combustibles et les brûleurs utilisés pour g
	Calcul de la richesse globale du milieu étudié e


	PRELEVEMENT ET DILUTION DE L’AEROSOL
	DIFFICULTES POSEES LORS DU PRELEVEMENT DES SUIES
	PRINCIPE DU SYSTEME DE DILUTION DEKATI FPS 4000
	VALIDATION DU SYSTEME DE DILUTION

	ANALYSE PONDERALE DE L’AEROSOL DE COMBUSTION
	INTERET DE L’ANALYSE PONDERALE DES PARTICULES DE 
	ANALYSE PONDERALE EN TEMPS REEL : LE TEOM
	PESEE SUR FILTRE
	ETUDE COMPARATIVE DES DONNEES DU TEOM ET DES FILTRES

	DISPOSITIFS GRANULOMETRIQUES
	GRANULOMETRE A MOBILITE ELECTRIQUE : LE SMPS
	La notion de mobilité électrique
	Le classificateur et la sélection des particules
	Le compteur à noyaux de condensation
	L’impacteur d’entrée du SMPS

	LE GRANULOMETRE AERODYNAMIQUE ELPI

	ANALYSE DES AGREGATS PAR MICROSCOPIE ELECTRONIQUE
	ETAT DE L’ART DES DISPOSITIFS DE PRELEVEMENT
	DISPOSITIF DE PRELEVEMENT UTILISE DANS CETTE ETUDE
	TRAITEMENT DES CLICHES DE MICROSCOPIE ELECTRONIQUE
	Détermination de Rpp, Np et Rg
	Détermination de Df et kf
	Incertitude sur la détermination de Df et kf



	TRAITEMENT DES DONNEES ET RESULTATS EXPERIMENTAUX
	INTRODUCTION
	ANALYSE EN SERIE DMA-ELPI
	RAPPEL DES NOTIONS DE BASE
	Relations théoriques entre le diamètre de mobili
	Détermination de la masse volumique effective pa�

	VALIDATION EXPERIMENTALE DU PROTOCOLE DE DETERMINATION DE LA MASSE VOLUMIQUE EFFECTIVE
	APPLICATION DE LA METHODE A DES AGREGATS DE SUIE
	Dispositif expérimental et paramètres utilisés �
	Comparaison expérimentale du diamètre aérodynam�
	Détermination de la dimension fractale à partir 
	Détermination de la masse volumique effective et�

	DISCUSSION DES RESULTATS EXPERIMENTAUX
	Détermination expérimentale de la fonction d’év�
	Détermination de la dimension fractale pour des �

	CONCLUSIONS SUR L’ANALYSE EN SERIE DMA-ELPI

	DISCUSSION SUR LE TRAITEMENT DES DONNEES DU SMPS
	LE PHENOMENE DE CHARGES MULTIPLES DANS LE SMPS
	LA METHODE ACTUELLE POUR CORRIGER LES DONNEES SMPS
	INFLUENCE DU DIAMETRE DE COUPURE SUR L’INVERSION
	Production et conversion d’une distribution granu
	Traitement des données et correction de charges �
	Influence du diamètre de coupure sur le traiteme�
	Traitement des données à partir de la distributi

	LA METHODE PROPOSEE POUR TRAITER LES DONNEES SMPS

	TRAITEMENT DES DONNEES DE L’ELPI
	DETERMINATION DE LA DISTRIBUTION EN NOMBRE DE PARTICULES
	DISCUSSIONS SUR LA METHODE DE TRAITEMENT DES DONNEES
	EXEMPLE DE TRAITEMENT DE DONNEES ELPI A PARTIR DE LA RELATION ENTRE LE DIAMETRE AERODYNAMIQUE ET LE DIAMETRE DE MOBILITE ELECTRIQUE

	CONSEQUENCES DES CORRECTIONS APPORTEES SUR LES INFORMATIONS GRANULOMETRIQUES DU ELPI ET DU SMPS
	COMPARAISON DES DISTRIBUTIONS GRANULOMETRIQUES ELPI ET SMPS
	COMPARAISON DE LA CONCENTRATION MASSIQUE ET NUMER
	DETERMINATION EN PARALLELE DE LA DIMENSION FRACTALE DES PARTICULES DE SUIE

	CONCLUSIONS SUR LE TRAITEMENT DES DONNEES

	PRESENTATION ET DISCUSSION DES RESULTATS EXPERIMENTAUX
	INTRODUCTION
	EVOLUTION DES DEBITS DE COMBUSTIBLE ET DE LA TEMPERATURE DES FUMEES EN FONCTION DE LA VENTILATION
	ETUDE DE L’EMISSION DE SUIES DES DIFFERENTS COMBU
	DEFINITION DE LA FRACTION VOLUMIQUE ET DU FACTEUR
	INFLUENCE DE LA RICHESSE SUR LA CONCENTRATION MAS
	RELATIONS AVEC LES EMISSIONS DE GAZ POLLUANTS
	INFLUENCE DE LA PUISSANCE DE LA FLAMME SUR L’EMIS

	EVOLUTION DES CARACTERISTIQUES GRANULOMETRIQUES ET MORPHOLOGIQUES
	EVOLUTION DE LA GRANULOMETRIE DANS LA LIGNE DE VENTILATION
	INFLUENCE DE LA RICHESSE SUR LA MORPHOLOGIE
	INFLUENCE DE LA RICHESSE SUR LA DISTRIBUTION DES DIAMETRES DES AGREGATS
	CAUSES POSSIBLES DE GROSSISSEMENT DES AGREGATS DE SUIE EN FONCTION DE LA RICHESSE GLOBALE DANS LE FOYER
	Effet de la taille des particules primaires
	Effet de la coagulation
	Coagulation d’un aérosol monodispersé
	Coagulation d’un aérosol polydispersé
	Détermination des données initiales du calcul de
	Fonction d’évolution de la concentration numériq
	Comparaison des résultats apportés par le modèl�


	RELATION ENTRE LE FACTEUR D’EMISSION ET LE DIAMET

	UTILISATION DES DONNEES GRANULOMETRIQUES ET MORPH
	CONCLUSIONS DE L’ANALYSE DES RESULTATS EXPERIMENT

	PROPRIETES OPTIQUES DES PARTICULES DE SUIE : MOD�
	OBJECTIFS DE L’ETUDE
	DIFFUSION DE LA LUMIERE PAR DES PARTICULES DE SUIE
	INTERACTIONS ONDE – PARTICULE
	Expression du champ incident et diffusé
	Extinction, diffusion, absorption, albédo

	MODELES DE CALCUL DE LA DIFFUSION DE LA LUMIERE
	Cas des sphères : Théorie de Mie et approximati�
	La théorie de Rayleigh-Debye-Gans \(RDG\)
	La RDG-FA (Rayleigh-Debye-Gans-for-Fractal-Agregates)


	L’INDICE OPTIQUE DES PARTICULES DE SUIE
	PRINCIPE DE DETERMINATION DE L’INDICE OPTIQUE
	MESURES DES COEFFICIENTS D’EXTINCTION KEXT ET DE 
	Le dispositif expérimental
	Protocole de mesure des coefficients d’extinction
	Détermination du coefficient d’extinction
	Détermination du coefficient de diffusion vertic�


	ETALONNAGE DU BANC EXSCA SUR DES BILLES DE LATEX
	PROTOCOLE D’ETALONNAGE
	RESULTATS DE L’ETUDE DE VALIDATION

	INVERSION DES DONNEES
	PRINCIPE DE LA METHODE D’INVERSION
	RELATION ENTRE DIAMETRE DE MOBILITE ET DIAMETRE D
	"Lissage" des distributions granulométriques SMP�
	Détermination expérimentale du rapport \(
	Sensibilité du paramètre \( à la limite supér�



	DETERMINATION EXPERIMENTALE DES PROPRIETES OPTIQUES DES AGREGATS DE SUIE
	DETERMINATION DES PROPRIETES D’EXTINCTION ET DE D
	COEFFICIENTS D’EXTINCTION ET DE DIFFUSION MASSIQU
	EVOLUTION DES COEFFICIENTS SPECIFIQUES EN FONCTIO

	DETERMINATION DE L’INDICE OPTIQUE DES PARTICULES 
	DONNEES UTILISEES POUR LA MORPHOLOGIE DES SUIES
	RESULTATS DE L’ETUDE EXPERIMENTALE
	DISCUSSION DES RESULTATS EXPERIMENTAUX D’INDICE O
	Influence du débit de ventilation
	Comparaison des valeurs d’indice optique pour les
	Comparaison avec les données de la littérature
	Détermination des fonctions E\(m\) et F\(m\�

	ETUDE DE SENSIBILITE
	Sensibilité de l’indice aux paramètres Df, kf, �
	Sensibilité de l’indice au rapport \( et à son�

	CALCUL DE LA FRACTION VOLUMIQUE DE SUIE
	Fraction volumique "massique"
	Fraction volumique "optique"
	Détermination des coefficients de diffusion et d 

	COMPARAISON DES FRACTIONS VOLUMIQUES

	DETERMINATION DES PROPRIETES RADIATIVES DES SUIES
	RELATIONS DE DISPERSION DE L’INDICE OPTIQUE
	DETERMINATION DE L’EMISSIVITE TOTALE DES AGREGATS

	CONCLUSION SUR LA DETERMINATION DE L’INDICE OPTIQ

	CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES
	ANNEXES
	ANNEXE 1 : ESTIMATION DES PARAMETRES PHYSIQUES D�
	
	
	Définition du taux de dégagement de chaleur adim
	Approche de Zukoski
	Approche de Delichatsios



	ANNEXE 2 : PRESENTATION DE L’ETUDE DE REFERENCE
	ANNEXE 3 : DONNEES DISPONIBLES SUR LA COMBUSTION�
	ANNEXE 4 : DETERMINATION DE LA MASSE VOLUMIQUE DES PARTICULES PRIMAIRES DES AGREGATS DE SUIE
	ANNEXE 5 : DISTRIBUTIONS GRANULOMETRIQUE DES PAR�
	ANNEXE 6 : EVOLUTION DES FONCTIONS E\(M\) ET F
	ANNEXE 7 : DETERMINATION DE L’EMISSIVITE TOTALE


