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INTRODUCTION GENERALE

Les aérosols, suspension de particules solides / liquides dans un gaz, sont des constituants
majeurs de I’atmosphere. Ils suscitent un intérét croissant pour les recherches. En effet, ils
sont impliqués dans de nombreux processus naturels tels que la formation des nuages ou la
modification du bilan radiatif de 1’atmosphére [HIN-82]. lls peuvent, cependant, étre nocifs
pour la santé, notamment a 1’échelle submicronique. Enfin, I’avénement des nanotechnologies
repose sur le controle de I’intensité des propriétés selon le diamétre des particules. Ainsi, de
nouvelles instrumentations de mesures granulométriques voient le jour et visent a améliorer
les performances en termes de sensibilité tant en concentration qu’en taille et de fréquence de

mesure [WIL-92].

Le but de ce travail est de développer, pour I’'IRSN (Institut de Radioprotection et de Sireté
Nucléaire), un systéeme de mesure de concentration de 1’aérosol sur deux gammes de tailles
(< 100 nm et > 100 nm) dont le temps de réponse soit en deca de 100 ms. En effet, pour
¢évaluer les conséquences sur ’homme et sur ’environnement d’un rejet atmosphérique, il est
nécessaire d’estimer la dispersion et le dépot (humide et sec) de ces polluants. Cependant, le
manque de données expérimentales de terrain liées a des mesures météorologiques précises,
prenant en compte les turbulences, induit des incertitudes de plusieurs ordres de grandeur sur
I’évaluation de la vitesse de dépot sec. Cela est particuliérement critique pour les aérosols
submicroniques. Pour cela, une méthode récemment développée est basée sur I’évaluation du
flux de dépdt des aérosols atmosphériques par corrélation turbulente ("Eddy correlation”,
calculée par la covariance des fluctuations de la vitesse du vent et de la concentration
d’aérosol [DAM-09]). Le flux de dépdt sec est la quantité de particules déposees par unité de
surface et de temps (particules.m?.s™). La vitesse de dépot sec (m.s™) est alors obtenue en
divisant le flux de dépdt par la concentration moyenne d’aérosol dans Iair (m™). Cependant,
le temps de réponse des appareils de mesure de concentration d’aérosol sur plusieurs gammes
de tailles est de 1I’ordre de la seconde ce qui permet d’appliquer la méthode a 10 métres du sol,
la ou les temps caractéristiques des turbulences atmosphériques sont de 1’ordre de la seconde
ce qui limite la résolution de la méthode. De plus, la limite de sensibilité des instruments de
mesure aérosols n’est pas compatible avec les concentrations d’aérosols atmosphériques qui
varient typiquement de 10° & 10° cm™. Afin d’améliorer la résolution, des mesures a un métre

du sol sont requises et nécessitent des mesures de concentrations d’aérosol a 10 Hz.
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Differents techniques sont utilisées pour effectuer les mesures de distribution en taille d’un
aerosol. Ces méthodes peuvent étre classées essentiellement en méthodes optiques et
électriques. Les méthodes optiques permettent de mesurer « en temps réel » des particules de
tailles allant de 200 nm a 200 um [WIL-92]. En deca de 200 nm, une mesure optique est
possible moyennant le grossissement de la taille par condensation hétérogene. Le temps
nécessaires pour cette étape est de l'ordre de la seconde. Ainsi, seules les méthodes
électriques sont compatibles avec les temps de réponse a atteindre dans la gamme de taille

submicronique de I’aérosol atmosphérique a caractériser ici.

Le principe de détection électrique a donc été retenu pour cette étude. L’aérosol est d’abord
chargé puis séparé selon la mobilité électrique pour remonter des mesures de courant par
gamme de mobilité a la concentration d’aérosol par gamme de taille. Les décharges
électriques, notamment les décharges couronne, sont utilisées pour produire les ions qui
servent pour la charge de 1’aérosol en raison de leur stabilité et de leur simplicité de mise en
ceuvre. Pour limiter les pertes de 1’aérosol chargé et éviter la déstabilisation de la décharge par
le dépot d’aérosol sur les électrodes, les ions sont extraits de 1’espace inter-électrodes. Les
ions et les aérosols sont donc mélangés en aval de la décharge, pour charger 1’aérosol par

diffusion d’ions.

Pour atteindre un temps de réponse de 0,1 s, le temps de transit de 1’aérosol dans le systéme
de mesure doit étre du méme ordre afin de conserver I’information temporelle. Le courant de
particules chargées doit étre supérieur au bruit de fond de I’instrument de mesure. Ce courant
est proportionnel au nombre de charges par particule gy, a la concentration N, et au débit
d’aérosol Qa (lp o gp.Np.Qa). De plus, le nombre de charges par particule g, dépend
essentiellement du produit Ni.t (N; concentration moyenne des ions,cm™), t temps de charge
(s)).Une double contrainte est a prendre en compte ici, une faible concentration de 1’aérosol
(10° & 10° cm™) et un temps de charge court (t< 100 ms). Le chargeur d’’aérosol doit donc
étre optimisé pour atteindre des niveaux de charge par particule et donc de courants de
particule chargées supérieur aux limites de détection électrique (10 fA a 10 Hz pour
I’électrometre Keithley 6514). Avant I’étude de la charge, la source d’ions doit étre optimisée
effet, un produit Ni.t de 10° & 10" s.cm™ est utilisé dans la plupart des chargeurs d’aérosol
submicronique a diffusion. Une densit¢ moyenne d’ions d’environ 10® cm3est alors
nécessaire. Toutefois, de telles densités d’ions unipolaires induisent des répulsions

électrostatiques, qui engendrent des pertes importantes aux parois et donc une décroissance
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rapide de la densité dans la zone de charge en post-décharge (10-100 ms). Une densité initiale
plus élevée est alors nécessaire pour atteindre 1’objectif de I’étude. L originalité de ce
chargeur repose donc sur ’hétérogeénéité des densités d’ions unipolaires (N 2 >10° cm®)

requises pour compenser le temps de charge inférieurs a 50 ms.

Un premier chapitre bibliographique vise a justifier la stratégie de 1’étude. La premicre partie
présente des généralités sur les décharges électriques, essentiellement sur les décharges
corona. La seconde porte sur les aérosols, leur formation, leurs propriétés physiques et les
differentes méthodes de mesure. Les mécanismes et lois de charge des aérosols ainsi que les
différents chargeurs corona commerciaux sont ensuite présentés dans la troisieme partie.

Enfin, des notions sur les mélanges de jets d’ions et d’aérosols sont exposées.
Le second chapitre introduit la stratégie de 1’étude.

Le chapitre III présente les conditions et les résultats de 1’étude expérimentale. La premicre
partic décrit la stratégie de 1I’é¢tude. Sont ensuite présentés les dispositifs expérimentaux
(conditionnement du gaz, caractérisation électriques de la décharge, des ions et aérosols
chargés) ainsi que les protocoles développes pour garantir la fiabilité des résultats et la

reproductibilité des mesures.

Le chapitre IV porte sur la caractérisation et I’optimisation de la source d’ions. La production
d’ions doit étre stable et le courant d’ions extrait de I’espace inter-électrode vers le chargeur,
c’est-a-dire vers la zone de mélange en post-décharge, maximal. La stabilité de la source
d’ions est critique pour garantir des relations charge et mobilité selon le diametre constante,
pour permettre de limiter les incertitudes lors de I’inversion de données et convertir le courant
par gamme de mobilité en concentration par gamme de taille. Pour cela, différentes
géométries de décharges pointe-trou sont étudiées pour définir les plages de fonctionnement
de la décharge, comme source d’ions. Le confinement électro-hydrodynamique (EHD) des
ions dans la décharge puis dans I’extracteur est caractérisé selon la géométrie de 1’extracteur
et le débit inject¢ dans la décharge, pour produire une densit¢ maximale d’ions en post-

décharge, c’est a-dire en entrée de chargeur.

Le chapitre V décrit 1’étude de la charge dans différentes configurations de mélange ions-
aerosols appelées « face-a-face » et « concentrique ». Une éetude paramétrique menée en
termes de charge maximales et pertes minimales selon les conditions de fonctionnement des
deux configurations de mélange conduit au choix du chargeur retenu (source d’ion pointe-trou

et mélange concentrique). Des aérosols monodispersés, utilisés comme "sonde"”, ont permis
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d’évaluer le produit N;.t a partir du courant de particules chargées relatif au nombre moyen de

charges par particule dans une densité d’ions hétérogeéne.

Le dernier chapitre VI présente la caractérisation du chargeur retenu (source d’ion pointe-trou
et mélange concentrique) selon les caractéristiques d’aérosols (pour des diametres de 10 a
820 nm et des concentrations jusqu’a 10° cm™). Les mesures de charge moyenne par particule
et de distribution de charge permettent ici d’évaluer les produits Nj.t moyens et les écarts de
N;.t, rencontrés par les particules le long de leurs trajectoires dans ces densités d’ion
hétérogénes. Les relations charge et mobilité selon le diameétre et courant de particules

chargées-concentration ainsi que les pertes d’aérosols dans le chargeur sont présentées.

Enfin, le séparateur électrostatique, dimensionné a partir de la relation mobilité-diametre
mesurée en aval du chargeur, est testé pour identifier les points critiques a améliorer. Le
temps de réponse et le pouvoir de séparation en taille du systeme de mesure du courant de

particules chargées selon la mobilité sont caractérisés avec des aérosols monodispersés.
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l. ETUDE BIBLIOGRAPHIQUE

1.1. Introduction

L’étude bibliographique permet de choisir et justifier la stratégie mise en place pour atteindre
I’objectif de 1’étude. Dans le cadre de ce travail, nous allons montrer que la détection
électrique des aérosols est la méthode la mieux adaptée. Il est donc nécessaire de charger
électriguement les aérosols avant les séparer en taille et mesurer le courant de particules
chargées. Les décharges électriques sont classiquement utilisées pour produire les ions qui

permettent de charger les aérosols.

Les décharges ¢lectriques dans 1’air a pression atmosphérique font donc 1’objet de la premiere
partie bibliographique. Des généralités sur les plasmas sont d’abord abordées. L’intérét est
essentiellement porté sur les décharges électriques pré-disruptives notamment celles a polarité
négative. Il s’agit de présenter I’intérét de ces décharges pour la charge de 1’aérosol par

diffusion d’ions unipolaires en post-décharge et de définir les propriétés des ions.

Une deuxiéme partie concerne les aérosols et les mesures granulométriques ainsi que les
mécanismes et les lois de charge. Aprés quelques généralités sur 1’aérosol et ces propriétés,
les différentes méthodes de mesures sont exposées, les avantages et les inconveénients de
chacune sont présentés. Quelques instruments de mesures dont le principe s’appuie sur la
charge des aérosols sont ensuite décrits. La détection électrique et la séparation électrostatique
des aérosols requierent la charge de I’aérosol. Enfin, quelques chargeurs par diffusion d’ions

existants ainsi qu’une synthese de leurs caractéristiques sont donnés.
I.2.  Les décharges électriques dans 1’air a pression atmosphérique

1.2.1. Généralités sur les plasmas

Le «plasma » est un gaz partiellement ou totalement ionisé, et dont les concentrations en
électrons libres et en ions sont telles que le plasma est globalement neutre. Les plasmas
constituent le « quatrieme état de la matiére ». En effet, ces derniers font suite, dans 1’échelle
de températures, aux solides, liquides et gaz. Les propriétés particulieres des plasmas sont
dues au long rayon d’action des forces coulombiennes entre les électrons et les ions.
Cependant, du fait de leur faible densite, les plasmas conservent certaines propriétés des gaz
non ionisés : grande compressibilité, énergie interne et pression proportionnelles a la

température, écoulement de type fluide, etc.
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Si ne est le nombre d’électrons par unité de volume, n; celui d’ions, et n, celui des especes

neutres, on définit le degré d’ionisation du plasma par le rapport :

On aen général ne = n;,

Le degré d’ionisation a; varie en pratique de 10™° jusqu’a 1. On sépare généralement les
plasmas en deux grandes classes selon le degré d’ionisation, en prenant comme critére la

nature des interactions régissant le plasma :

e Les gaz faiblement ionisés (a; < 10™) ol les interactions dominantes sont les collisions
électrons-neutres
e Les gaz fortement ionisés (o > 10™) ou les interactions dominantes sont les collisions

électrons-électrons ou les collisions électrons-ions

On definit egalement les températures électroniques, ioniques et des molécules neutres : Te, T;
et T, par la condition que (3kgTa/2) est I’énergie cinétique moyenne des particules d’espéce a,
dans le repére ou celles-ci ont une vitesse moyenne nulle. Les valeurs de ces températures
peuvent étre tres différentes les unes des autres, et permettent a nouveau de définir deux

grandes classes de plasmas :

e Les plasmas thermiques sont en équilibre thermodynamique (Te = T, et T, assez élevée)
e Les plasmas froids qui sont hors équilibre thermodynamique, c’est-a-dire avec un gaz a
température proche de la température ambiante, et des électrons au contraire assez

énergétique (Te >> To, Ti).

Un plasma froid est faiblement ionisé. Les collisions électroniques qui se font avec les
molécules neutres sont ¢lastiques. Ces collisions n’échauffent que peu les molécules neutres.

On a typiguement

kgTe ~1-10 eV et kgTo= kgTi ~#0,04-0,2 eV
Neutralité macroscopique et densité de charges: Les plasmas sont différenciés par les
conditions de champ électrique réduit (E/N, avec E le champ électrique et N la densité du gaz)

qui gérent la densité de charge n. (cm™) et I’énergie des électrons kgTe (J) (cf. Figure 1).
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Figure 1 : différenciation des plasmas selon 1’énergie kBTe et la densité ne des électrons
pour différentes longueurs de Debye [HOL-74]

Les nombres de charges positives et négatives créées par les mécanismes d’ionisation sont
sensiblement les mémes dans le volume du plasma. Celui-ci est donc considéré comme neutre
au niveau macroscopique. Cependant, la neutralité électrique est établie uniquement si la
dimension du plasma est supérieure a la longueur de Debye. Celle-ci est définie comme étant
la longueur a partir de laquelle le champ électrique coulombien, induit par une charge e, est
neutralisé par un ensemble de charges de signe opposé (phénoméne d’écrantage) et donc
négligeable dans le volume environnant [NAS-71]. La longueur de Debye est définie par :

2¢e.k,T

2

XD noeeE; e

Avec g la permittivité du vide (F.m™), ne la densité électronique (cm™), kg la constante de

Boltzmann (J.K™:.molécule™), et T, la température électronique (K).

Les décharges couronnes a pression atmosphérique utilisées dans cette étude font partie des
plasmas froids. L’énergie disponible au sein du plasma de décharge est donc en grande partie

celle des électrons.

Meécanismes d’activation du gaz : les mécanismes qui conduisent a la formation d’un plasma,

a partir d’un gaz initialement neutre sont I’ionisation et I’excitation du gaz. Les rayonnements
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cosmiques, la radioactivité naturelle provoquent 1’apparition de quelques électrons libres
appelés électrons germes (en moyenne, 100 paires électron-ion par cm®, dans des conditions
standards). Si on applique une différence de potentiel aux bornes d’un volume gazeux, un
champ électrique est créé au sein du gaz, et 1’énergie électrique injectée est transformée en
énergie cinétique des particules chargées migrant jusqu’aux électrodes. Tant que le champ est
faible, on ne fait qu’accélérer le mouvement de ces charges. Si la tension appliquée augmente
(donc le champ électrique), les électrons, plus mobiles donc plus sensibles au champ
électrique que les ions, peuvent acquérir une energie cinétique suffisante pour donner lieu a
des collisions, excitant ou ionisant les molécules de gaz. On distingue deux types de collisions
[GOL-78] :

e les collisions élastiques (dans lesquelles il y a conservation de la quantité de mouvement)
qui ne participent pas a I’activation du gaz. Les seuls effets de ces collisions sont des
déviations de trajectoire et des transferts d’énergie cinétique sans changement d’énergie
interne des molécules

e les collisions inélastiques dans lesquelles une partie (ou la totalité) de 1’énergie cinétique
de I’¢lectron est transférée a la molécule sous forme d’énergie interne : on peut alors
peupler un état excité (pour les molécules comportant 2 atomes ou plus, il existe aussi des
¢tats excités vibrationnels et rotationnels) de cette molécule, 1’ioniser ou la dissocier. Pour
cela, il faut que I’énergie de 1’¢électron soit supérieure a I’énergie d’excitation, d’ionisation

ou de dissociation de la molécule.

Une molécule dans son état fondamental peut, apres une collision inélastique, aboutir dans

différents états :

e niveau excité : un électron de la molécule a acquis de I’énergie, et celle-cCi se retrouve dans
un état excité (I’électron a une énergie plus grande qu’avant la collision). Ces niveaux
excités sont pour la plupart radiatifs avec un temps de vie treés court de 1’ordre de 108 s.
La molécule se désexcite alors en émettant un photon.

e niveau metastable : un électron de la molécule a acquis de 1I’énergie, mais cette fois il a
abouti sur un niveau qui ne peut pas se désexciter de maniére radiative (transition
interdite). Le temps de vie de

e ces niveaux est généralement plus long que celui des niveaux radiatifs. Une molécule dans

un ¢tat métastable se désexcite le plus souvent lors d’une collision.
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e molécule ionisée : un électron de la molécule a acquis suffisamment d’énergie pour étre
arraché de celle-ci, et la molécule devient un ion chargé une fois. On peut, si les électrons
libres du gaz sont assez énergétiques, ioniser plusieurs fois une molécule.

e molécule dissociée : la molécule peut étre dissociée a la suite d’une collision avec un

¢lectron dont 1’énergie cinétique est supérieure a I’énergie de liaison de la molécule.

1.2.2. Les décharges pré-disruptives

L’effet couronne présente 1’ensemble des phénomenes liés a 1’apparition d’une conductivité
dans un gaz au voisinage d’un conducteur de faible rayon de courbure, porté a une tension

suffisante [GOL-78].

Dans ce qui suit, le terme couronne ou corona est réservé au régime couronne et non pas aux
décharges couronnes. Pour éviter toute confusion, les décharges couronnes sont désignées par

le terme "décharges pré-disruptives".

Le principe des décharges pré-disruptives est similaire aux décharges électriques ayant lieu
dans un champ uniforme a basse pression, car les mécanismes impliqués sont les mémes.
Cependant, dans une décharge pré-disruptive, I’une des électrodes posséde un faible rayon de
courbure ce qui créé un champ fortement dissymétrique dans le gap. La décharge est ainsi
localisée dans la région a fort champ électrique c'est-a-dire 1’électrode a faible rayon de
courbure. La charge d’espace créée par I’ionisation permet de rétro-contréler le champ a
proximité de 1’électrode active et donc le courant de décharge conduisant & un régime de
décharge stable [LOE-65] [NAS-71]. Par conséquent, le passage a 1’arc du gap a lieu aprés un
enchainement d’étapes sur une gamme de tension de la premiere avalanche ¢€lectronique au
claquage contrairement au cas du champ électrique uniforme pour lequel le passage a I’arc est
quasi-instantané (de 1’ordre de la microseconde). Cette gamme de tension dépend des
paramétres du systéme, le paramétre critique qui contrdle réellement la décharge et le passage
a I’arc est le champ réduit E/N : avec E le champ électrique (qui dépend de la tension, du
rayon de courbure de 1’électrode active et de la distance inter-électrodes) et N la densité du
gaz (qui dépend de la pression et de la température). Par ailleurs, la nature du gaz affecte la

valeur du champ réduit entrainant le claquage.

1.2.2.1. Mécanismes de formation des décharges

Le premier a avoir développé une théorie des décharges électriques est Townsend [TOW-14].

Cette théorie, présentée brievement dans ce paragraphe, avait été développée pour des
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décharges ayant lieu entre deux électrodes planes c'est-a-dire pour un champ uniforme. Elle
permet d’introduire des mécanismes et processus fondamentaux pour la description physique

des décharges. Cette théorie des décharges est basée sur deux processus :

e La multiplication électronique par ionisation (ou avalanches électroniques) : un électron
libre suffisamment énergétique va créer une paire électron-ion dans le gaz. Le nouvel
électron ainsi créé va a son tour étre accéléré dans le champ électrique et créer une
nouvelle paire électron-ion. A ce processus, on associe le premier coefficient de
Townsend a, qui est la probabilité par unité de longueur dans la direction du champ pour
un électron d’en créer un autre par collision ionisante. Ce coefficient o dépend de la
nature du gaz, de la géométrie du systéme et du champ réduit E/N.

o Les mécanismes secondaires d’extraction d’électrons par [’impact des ions sur la
cathode : un ion suffisamment énergétique peut, en arrivant sur la cathode, extraire un
électron du matériau. A ce processus, on associe le second coefficient de Townsend vy, qui
est la probabilité, pour un ion, d’extraire un ¢€lectron sur la cathode. Ce coefficient y
dépend, comme le premier coefficient de Townsend, de la nature du gaz, de la géométrie
du systeme et du champ réduit E/N. Mais il dépend également de la nature du matériau

constituant la cathode.

Un électron formé dans le gaz peut également étre capturé par une molécule neutre et former
ainsi un ion négatif. Ce phénomene est fondamental pour la compréhension des décharges
dans un gaz électronégatif tel que 1’air. A ce processus d’attachement, on associe le coefficient
d’attachementn, qui est la probabilité par unité de longueur dans la direction du champ pour
un électron de se fixer sur une molécule neutre. Ce coefficient dépend également de la nature

du gaz et de sa densité N.

Le nombre d’électrons dn créés par n, électrons initiaux sur une longueur dx est alors donné

par :

dn = n(a —n)dx soit n =ngexp(f(a —n)dx) =nyM

Ou M est le facteur de multiplication.

Pour une décharge a champ non-uniforme 1’espace inter-électrodes est découpé en deux

zones. La Figure 2 illustre ce découpage pour un systeme pointe-plan.
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Figure 2 : topographie de la décharge couronne en configuration pointe positive-plan

e Zone d’ionisation (zone de fort champ électrique), ou le champ électrique a proximité de
I’¢lectrode active de faible rayon de courbure est supérieur au champ d’ionisation
(E> Eionisation = 27 kV.m'l, o> 1n). Cette région est qualifiée de bipolaire puisqu’elle est le
siege de production d’¢électrons et d’ions.

e Zone de dérive (zone de « faible» champ électrique), ou le champ électrique est inférieur
au champ d’ionisation du gaz (E < Ejonisation= 27 kV.m'l). Cette zone est beaucoup plus
grande que la précédente, dans laquelle le champ électrique, ne permet pas aux électrons
de gagner assez d’énergie pour pouvoir ioniser le milieu (o <n). Dans cette zone, les ions
se deplacent le long des lignes de champ en réagissant entre eux et avec les autres

composes du gaz.

Le processus d’ionisation a l’origine de la décharge est initié par I’existence de paires
électrons libres-ions positifs créées par rayonnement cosmique ou par radioactivité naturelle.
Lorsque ces électrons sont soumis a un champ électrique de 1’ordre de 10° V.m™, I’énergie
qu’ils acquicrent devient supérieure ou égale a 1’énergie d’ionisation du gaz environnant. De
nouvelles paires électrons-ions sont alors créées. Ces nouveaux électrons soumis au méme
champ vont également ioniser des molécules et créer de nouveaux électrons tant que le champ

dans lequel ils se déplacent est suffisant : ce processus est appelé avalanche de Townsend.

Une décharge couronne proprement dite commence avec une avalanche électronique, cette
avalanche doit étre initiée par un électron. Le critere de Townsend pour une décharge

autoentretenue est donné par :

ylexp f (@—mdx—1] =1
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Avec a et m coefficients d’ionisation et d’attachement et y le coefficient d’ionisation

secondaire.

Ces coefficients dépendent du champ réduit E/N en tout point sur la trajectoire de 1’avalanche.
Le champ en tout point de I’espace inter-électrodes étant la superposition de tous les champs
quels que soient leurs origines. Or, la naissance d’un champ électrique peut avoir trois

origines differentes :

- Potentiel appliqué sur les électrodes
- Charge d’espace volumique p

- Polarisation de surfaces isolantes (charges surfaciques o)
1.2.2.2. Topographie du champ électrique géométrique

a.  Fil-cylindre
Le champ électrique géométrique créé par une décharge fil-cylindre (cf. Figure 3) qui est d0 a

I’application d’une différence de potentiel et en 1’absence d’ions gazeux dans 1’espace inter-

électrodes a une distance r (en métre) de 1’axe du fil est donné par :

Vv
rLn /
(R)

Ou V est le potentiel appliqué au fil (V), R; le rayon du fil (m) et R; le rayon du cylindre (m).

E(r) =

Zone d’ionisation

Zone de dérive

Figure 3 : décharge fil-cylindre négative
b.  Pointe-plan

Le profil du champ électrique géométrique entre une pointe paraboloide et un plan, en
I’absence de charge d’espace, dépend des caractéristiques électriques et géométriques de la

pointe métallique. Il est décrit en fonction du potentiel imposé a 1’¢lectrode active le long de
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I’axe de symétrie du systéme, en configuration pointe-plan par la formule de Hartmann
[HAR-84]:

2V
2d R
r+R°]In “Hap T Re
2 R,

Avec R le rayon de courbure de la pointe (en m), dgap la distance inter-électrodes (en m), V le

E(r) =

potentiel appliqué a la pointe (en V), r la distance par rapport a la pointe (en m).

£ s~ Zonedionisation L

-
/
[
\
N

Figure 4 : décharge pointe-plan négative

Une décharge fil-cylindre permet de créer un volume plasma plus élevé qu’une décharge
pointe-plan, ce qui donne un courant de décharge plus élevé [FRI-05]. Cependant, la densité

d’ions n’est pas pour autant plus importante.

1.2.2.3. Influence de la charge d’espace

Dans les décharges pré-disruptive la charge d’espace créée par les ions qui dérivent produit un
champ de charges d’espace qui est le facteur dominant qui contrdle le courant de décharge et

la distribution de la densité ionique dans le gap[KUF-84].

A titre d’exemple, dans le cas d’une pointe négative, les ions positifs créés par ionisation sont
purges vers la pointe en derivant a travers les lignes de champ. Les électrons sont repousses
vers les régions de faible champ électrique. En présence d’un gaz électronégatif (cas de ’air)
les électrons s’attachent aux molécules électronégatives et des ions négatifs sont ainsi formés.

Le champ est alors modifié dans le gap (cf. Figure 5).
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Figure 5 : a) accumulation de charge dans une géométrie pointe négative-plan. b) distorsion du champ
due a la charge d’espace [KUF-84]

Le champ ¢lectrique est alors plus faible entre ces deux charges d’espace et renforcé pres de
la charge d’espace négative. Si le champ dans la région d’ionisation devient inférieur au
champ nécessaire a I’ionisation, I’avalanche est alors interrompue. Le champ appliqué balaye
ensuite les charges d’espace négatives et positives, le processus d’ionisation est ré-initié. Pour
"vaincre" la réduction de champ due a la charge d’espace ionique sous la pointe, une tension

plus élevée est requise.

1.2.2.4. Décharge pré-disruptive négatives

Une décharge pré-disruptive peut étre positive ou négative, selon la polarité de 1I’électrode de
faible rayon de courbure. Dans chacun des cas, la polarité des ions dans la zone de dérive est
la méme que celle de 1’électrode active. Par conséquent, cette décharge peut étre considérée

comme une source d’ions dont la polarité est celle de 1’électrode active.

En polarité négative, 1’avalanche ¢lectronique se développe de I’électrode active vers
I’extérieur ; elle s’arréte a une distance ou le champ n’est plus suffisant pour assurer
I’ionisation du gaz. Le phénoméne d’ionisation est alors limité & une couronne d’une

épaisseur definie.

a.  Caractéristiques I-V

La caractéristique courant-tension (ici désignée par caractéristique 1-V) représente 1’évolution
du courant moyen collecté sur 1’¢électrode de masse selon la tension appliquée sur I’électrode

active.

Le courant de décharge est limité par la charge d’espace qui se trouve en dehors de la zone
active de multiplication. Townsend a utilise la géométrie cylindrique adéquate pour 1’étude

théorique afin d’évaluer le courant de décharge créé en considérant cette charge d’espace.
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Pour cela, il prend en compte uniquement la conduction dans la région extérieure au volume
de multiplication qui est une charge unipolaire balayée vers la contre électrode grace au
champ appliqué. Moyennant quelques approximations, il obtient la relation qui donne le
courant de décharge par unité de longueur en fonction de la tension appliquée V, de la
différence entre la tension appliquée V et de la tension seuil Vs, et des rayons r et R (r<< R)

des deux électrodes :

. ey u.V.(V—-V;)
R? lnE
r

Une relation de la méme forme peut étre appliquée pour d’autres géométries telles que la

géomeétrie pointe-plan moyennant une constante C [GOL-78] :
I=C.uV.(V-V)

Pour une pointe négative-plan Lama et Gallo ont obtenu pour des rayons
(0,03<r<0,045mm) et des gaps de 4 a 16 mm la relation (I en pA, V en kV et dgap
en mm) [LAM-74]:

52
1=< Z)V(V—%)
dg ap

La relation entre le courant et la tension appliquée est donc quadratique.

b.  Régimes de décharge

En augmentant la tension appliquée est accompagnée une augmentation du courant de
décharge. Une succession de régimes de décharge est alors observée, caractérises par leurs
tensions seuils et par la nature du courant (distinction des composantes continues et
impulsionnelles du courant) qui leur correspond. La connaissance du fonctionnement d’une
décharge passe nécessairement par sa caractérisation électrique : la quantification des
composantes de courant continue et impulsionnelle est nécessaire pour identifier le régime de
décharge. A la tension croissante, le courant moyen collecté sur I’anode augmente et
differents régimes de decharges se succédent. Ils sont définis par leurs plages de tensions
respectives et par la nature (continu ou impulsionnelle) du courant de décharge. La

caractéristique 1-V est donné par la Figure 6.
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Figure 6 : caractéristique |-V pour une décharge pré-disruptive négative et régimes de décharge (air

ambiant et & pression atmosphérique 1020 mbar et a température ambiante 25°C)

Les différents régimes de décharge qui défilent en augmentant la tension appliquée sont
[NAS-71] :

Régime de collecte : ou le courant mesuré est di a la collection des charges créées par
I’ionisation du gaz par rayons cosmiques et par radioactivité naturelle et aux rayons
cosmiques, il dépend donc enti¢rement des sources d’ionisation.

Régime de décharge de Trichel non-autoentretenue: en dessous de la tension seuil,
’ionisation de Townsend est initiée, les électrons accélérés par le champ vont créer des
avalanches électroniques, on observe alors une augmentation brusque du courant moyenné
et des impulsions irrégulieres. Cependant, la présence des électrons germes (Créés par une
source extérieure) est nécessaire pour entretenir la décharge.

Régime de décharge de Trichel autoentretenue : Au-dessus de la tension seuil d’auto-
entretien, des impulsions de Trichel deviennent réguliéres, la création d’électrons germes
par une source extérieure n’est plus nécessaire. La charge d’espace négative engendre une
décroissance du champ ce qui conduit a I’extinction de I’impulsion de Trichel, elle sera ré-
initié¢ quand les €lectrons s’¢éloignent vers 1’anode.

Régime de Couronne : Si la tension est plus elevee, la fréquence des impulsions devient de
plus en plus élevée, le temps entre deux impulsions successives devient plus petit que la
durée d’une impulsion: ce régime est donc caractérisé par 1’absence d’impulsions.

Cependant, physiquement il n’est que la continuité du régime de Trichel.

Régime d’arc : Un pont faiblement conducteur s’établit entre les électrodes induisant une forte
augmentation du courant de décharge, la température dans la décharge augmente donc ce qui

induit une diminution de la densité du gaz et donc ’augmentation de sa résistance ce qui
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entraine ’augmentation du courant de décharge: c’est I’emballement du courant, une
résistance de protection est alors utilisée pour limiter ce courant. Ce régime n’est pas retenu
pour la charge des aérosols en raison de la production transitoire d’ions et de 1’érosion des

électrodes [BOR-09].
1.2.3. lons produits par une décharge pré-disruptive dans 1’air a pression atmosphérique

1.2.3.1. Propriétés

Selon les différentes théories (cf. 8.1.3.7), la charge d’un aérosol dépend au premier ordre de
sa taille et du produit Ni.t, mais aussi des propriétés physiques des ions a savoir le libre
parcours moyen (A en m), la vitesse d’agitation thermique moyenne (c; en m.s™) et le
coefficient de diffusion (D; en m?.s™). Cependant, toutes ces propriétés peuvent étre estimées

par la connaissance de la masse des ions (m; en kg) et de leurs mobilités (Zi en m2.s1.v™Y).

8kT
C. frd —
' m;
kTZ,
Di= ne
1
Ai = =
nNgo7, |1+ ﬁ

Avec k la constante de Boltzmann, T la température, N la densité du gaz (10®° m™ CNTP), 6ia
le diametre efficace de collision ion-azote (de I’ordre de 0,6 nm CNTP) et m, la masse d’une

molécule d’azote.

Il existe un large spectre d’ions li¢ a la complexité de la nature chimique des ions dans I’air
qui dépend de la méthode de production des ions (rayonnement, décharge...), de la nature des
contaminants dans 1’air, de ’humidité présente dans I’air et de 1’age des ions. La mobilité

utilisée est généralement celle du mode principal du spectre d’ions ou la moyenne.

Les mobilités moyennes et les masses des ions négatifs et positifs produits par une décharge
pré-disruptives utilisées dans la littérature par différents auteurs sont données ci-dessous
(cf. Tableau 1). Les mobilités des ions négatifs sont géneralement 20 a 30 % plus élevées pour
que pour les positifs.
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Tableau 1 : valeurs des propriétés ioniques (mobilités et masses) utilisés dans la littérature

zr zZ m* m-
Auteurs [ cm2. V1 s] [cm2.V1l. s  [uma] [uma]

Vohra (1969) 1,40 1,90 109 50
Mohnen (1977) 1,40 1,90 130 100
Hussin et al. (1983) et Adachi et al. (1986) 1,15 1,39 140 101
Porstendorfer et al. (1983) 1,15 1,39 140 101
Wen et al. (1984) 1,40 1,90 130 130
Hoppel et Frick (1986) 1,20 1,35 150 90
Wiedensohler et Fissan (1991) 1,35 1,60 148 130
Hoppel et Frick (1990) 1,33 1,84 200 100
Wiedensohler et Fisan (1991) 1,40 1,60 140 101
Reischl et al. (1996) 1,15 1,425 290 140

Vieillissement des ions : En dépit de leur origine, les ions libres sont connus pour leur courte
durée de vie (moins de 10 us) dans les conditions atmosphériques ordinaires [GRA-87]
[MAR-78]. Aussitot qu’ils sont formés ils participent a des réactions avec les molécules
environnantes pour former des clusters. L’évolution des propriétés physiques d’un ion dépend

donc des variétés des especes présentes et leurs concentrations respectives (H,O, SO, NHs,
NOx...).

La distribution des mobilités et des masses d’ions dépend fortement de 1’age des ions.
Différents travaux ont été effectués sur le vieillissement des ions ([ZEL-31],[MAR-11] [ALO-

09]). Alonso par exemple a montré que le spectre de mobilités d’ions crée par 1’américium

(**Am) est de plus en plus décalé vers les faibles mobilités au fur et 4 mesure que I’dge des

ions augmente (cf. Figure 7).
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Figure 7 : évolution de la distribution de la mobilité des ions négatifs (a) et positifs (b) produit par
#'Am selon leur ge [ALO-09]
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Avec le vieillissement, le spectre des masses quant a lui est décalé vers les masses plus

grandes.

Dépendance a la tension appliquée : En plus des travaux sur le vieillissement des ions,
Alonso et al. ont étudié I’effet de la tension appliquée dans une décharge couronne sur la
mobilité des ions dans les deux polarités. Pour une polarité de décharge donnée, il a été
montré que lorsque 1’on augmente la tension appliquée, le spectre des mobilités se décale vers
les faibles mobilités. Ceci, est di aux pertes électrostatiques de plus en plus élevées avec la

tension, d’autant plus important que la mobilité des ions est grande.

Sekimoto et al. (2007) [SEK-07] ont étudié I’effet de la tension appliquée sur les spectres des
masses. Celui-ci est décalé vers les grandes masses en augmentant la tension appliquée. Cette
croissance de la masse des ions est cohérente avec la décroissance de la mobilité observée par

Alonso puisque la mobilité d’un ion décroit avec sa masse.

1.2.3.2. Répartition dans I’espace inter-électrodes
Pour une décharge pré-disruptive, la distribution de la densité ionique au plan dépend

essentiellement de la distribution du champ électrique en chaque point du gap. Le champ
électrique varie en fonction de la distance inter-électrodes dyqp €t de la distance r de ’axe de la
pointe [GOL-78].

Les premicres expériences conduites par Warburg (1899) décrivent la répartition d’une charge
d’espace unipolaire dans un systéme pointe-plan [WAR-89]. Il rapporte que la distribution de
la densité du courant ionique sur le plan (@) suit la loi cos™ @ dite la loi de Warburg. Cette loi

suit la forme :
m = 4,82 ; corona positive
() = jocos™B,{m = 4,65 ; corona négative
6 <60°
I§
Avec : Jo~

2.dgap”
Joestla densité du courant sur 1’axe de la pointe(r = 0) et ou, 6=arctg(r/dgap),
La loi est plus connue sous la forme de J(8)=J(0) cos°6.

La loi de Warburg a été confirmée par plusieurs auteurs. Elle a été validée sur une large

gamme du courant de décharge. En 1974, Dupuy et Goldman [DUP-74] ont étudié le domaine
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de validité de la loi, les expériences ont été menées pour une décharge dans 1’air

atmosphérique pour des pressions allant de 40-10° 4 120-10° Pa.

Figure 8 : schéma descriptif de la répartition de la densité du courant ionique au plan

Ils ont montre que pour des distances inter-électrodes dgap allant de 0,5 a 3 cm, la loi reste

valide pour tous les régimes impulsionnels ou continus pour une décharge couronne négative.

Les distributions de charge p ne sont généralement pas obtenues par mesure directe, mais peut
étre déduite par le calcul de la densité du courant ionique au plan p(8) et du champ au plan E.
La formule reliant la densité du courant, la densité de charge et le champ permet alors de

déduire la densité de charge au plan :
J = pUE

L’expression du champ au plan a été donnée par J.E. Jones et al. [JON-97] :

E(@) = Eycos™6
avec n= 1,8 pour les décharges a petite échelle, et n= 2 pour les décharges a grande échelle.

La densité de charge deduite des deux relations précédentes est donnée par 1’expression

suivante :p(6) = pocos™ "6
Ainsi I’exposant m-n est donné selon les différents cas :

Décharges a petite échelle (i.e dgap millimétrique) : m-n=3,02 (Corona positive); 2,85

(Corona négative)
Décharges a grande échelle : m-n=2,82 (Corona positive) ; 2,65 (Corona négative)
La densité d’ions est directement liée a la densité de charge :

Ni(6) = p/e

Une loi équivalente a la loi de Warburg donnant la distribution de la densité du courant est

donnée par Sigmond [SIG-81].
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Sigmond batit son raisonnement sur la formule donnant 1’évolution d’une densité de charge
unipolaire dérivant dans un gaz avec une mobilité u constante sous un champ électrique qui

: . 1 1
varie en fonction du temps et de I’espace (— — = Si (t —ty)).
0

p(t)  pl(to)
J(0) = Jo(1 + 2tg%6) /2

La Figure 9 permet de comparer les courbes obtenues a partir des deux lois de Warburg et de
Sigmond.

N —Sigmond

D ----Warburg

313,

0

0 60
0()
Figure 9 : comparaison entre le profil de densité du courant ionique de Warburg et Sigmond au plan
pour une décharge négative pointe-plan (dg,=13 mm)

L’écart entre les courbes obtenues par ces deux lois est de moins de 3 %.

1.2.3.3. Pertes d’ions aux parois par effet des répulsions électrostatiques
Un nuage d’ions unipolaire tend a s’étendre sous ’effet des répulsions électrostatiques : lors

du transport d’ions, une part non négligeable est perdue aux parois servant au transport
Whitby [WHI-61]. En particulier, il a été prouvé mathématiquement et experimentalement
que les formules de dispersion en géométrie sphérique sont utilisables en géométrie
cylindrique moyennant des approximations peu contraignantes, et permettent d’estimer ces
pertes (ce qui est important dans notre étude expérimentale sur les pertes aux parois (source

d’ions et chargeur).

Dans le cas simple d’un nuage sphérique, la vitesse d’expansion des ions a une distance r du
Le centre du nuage est donnée par :

v=uE,

En couplant cette équation avec 1’équation de conservation de la masse (dp/dt=-pdiv(v)), on
obtient 1’équation gouvernant 1’évolution d’un nuage de ionique (le cas cylindrique est traité
dans [BAI-99]). En termes de concentration et de mobilité, cette équation devient :
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dn

A _un2
dt v

Be?
ou W est la constante de taux d’expansion donnée par : y = —
&

Cette équation a une solution analytique connue :

n 1

n, l1+nypt
avec ng, la concentration initiale.

1.3.  Aérosols

1.3.1. Définition

Inventé par I’allemand Schmauss en 1920, le mot aérosol désigne une suspension dans un
milieu gazeux (I’air dans la plupart des cas), de particules solides et/ou liquides présentant une
vitesse limite de chute négligeable. En toute rigueur, 1’aérosol est un systéme diphasique
formé par les particules et le gaz porteur, toute fois en pratique le terme aérosol désigne
souvent les particules seules. Les aérosols interviennent dans de nombreux phénoménes
naturels : formation des nuages et des précipitations, les échanges océans-atmospheére,
influences sur la couche d’ozone. Ils représentent désormais 1’un des principaux vecteurs de la
pollution et de la radioactivité atmosphérique. On les retrouve de plus en plus dans de

nombreux domaines industriels.

1.3.2. Mécanisme de formation des aérosols
L'existence de l'aérosol atmosphérique résulte de deux mécanismes essentiels : le premier est

la nucléation qui génére des particules de quelques nanomeétres. Le deuxieme mécanisme est
la formation mécanique par arrachement qui produit les particules les plus grosses de I’ordre

du pm.

Nucléation (homogeéne et hétérogene): Le passage d’un état gazeux a un état solide (formation
de particules) nécessite la saturation d’un composé gazeux (Pj > Psi, ou P représente la
pression partielle du gaz considéré et Ps; sa pression de vapeur saturante). La nucléation
homogéne qui se produit en absence de particules requiert des sursaturations tres élevées,
généralement bien au-dessus de 200% (un rapport de saturation S= 2) [MAD-75]. La
nucléation hétérogéne quant a elle se produit pour des rapports de saturation avoisinant
I’unité, des particules stables peuvent donc étre formées (des brouillards d’eau peuvent se
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former pour une humidité relative de 99% c.a.d S= 0,99). La nucléation forme des particules

fines allant de quelques nanometres a 100 nm).

Arrachement mécanique : Des particules plus grosses (dépassant le micromeétre) peuvent étre

formées par arrachement mécanique.

1.3.3. Croissance de ’aérosol

Une fois formé les aérosols peuvent « croitre » par agglomération des particules ce qui génere
des particules de quelques dizaines de nm a centaines de nm. Ainsi, la distribution en taille

d’un aérosol atmosphérique est le plus souvent tri-modal [HIN-82].

Les noyaux de condensation produits par nucléation peuvent ensuite grossirent atteignant des
tailles de rayon dépassant la centaine de nanométre). Différents processus de formation
peuvent étre décrits :

- Lacondensation de vapeurs sur les particules existantes (ou condensation hétérogene).
- La coagulation brownienne due aux collisions entre les noyaux en mouvements
browniens.

- Lacoagulation coulombienne entre des particules de signes opposés.

Les deux premiers processus sont actifs pour des concentrations d’aérosol dépassant 10" em™.
Les particules d’aérosol peuvent aussi disparaitre, selon leurs tailles, par diffusion ou
impaction sur les surfaces, par sédimentation sous l'action de la gravité et lors des processus
de précipitations atmosphériques (neige, pluie), par lavage lors de la précipitation elle-méme
ou alors par processus électrostatiques pour les particules chargées. Ces processus de
disparition déterminent le temps de vie des particules dans I'atmosphére.

1.3.4. Propriétés des aérosols
Les particules d’un aérosol posseédent différentes propriétés : taille, concentration massique et

numérique, mobilité, nature, forme ou structure. Les plus importantes sont le diameétre de la

particule et la concentration numérique de 1’aérosol.

1.3.4.1. Diametre
La taille des particules est le paramétre le plus important pour caractériser le comportement

des aérosols. L’aérosol peut couvrir cinq ordres de grandeur de taille allant de 0,001 um a
100 um de diamétre. Les propriétés des aérosols dépendent fortement de leurs tailles. De plus,
la nature des lois qui gouvernent ces propriétés change selon la gamme de taille en question.

Les particules les plus fines approchent la taille des grosses molécules de gaz. Elles ont donc
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des propriétés similaires. Les particules les plus grosses sont visibles a 1’ceil nu possedent des

propriétés qui sont décrites par la physique Newtonienne.

Les particules liquides ont une forme quasi-sphérique. La forme des particules solides, quant a
elle est souvent complexe. Cependant, dans le développement de la théorie des aérosols, il est
souvent nécessaire de supposer que les particules sont sphériques. Un diamétre équivalent
défini comme étant le diamétre d’une particule sphérique qui aurait les mémes valeurs des
propriétés physiques que celles d’une particule irréguliére. Le plus utilisé est le diamétre
aérodynamique diametres d, qui est diamétre d’une particule sphérique de masse volumique
1000 kg.m*, ayant la méme vitesse de sédimentation Vrs qu’une particule de diamétre

équivalent de et forme quelconque.

Diamétre de mobilité électrique : Afin de définir le diametre 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

; . R 1% NeC
électrique Z, correspond a: Z,, = —= = NeB = — =
E 3mWDm

Avec vre la vitesse terminale électrostatique, E le champ électrique, N le nombre de charge
par particules, e la charge élémentaire u la viscosité du gaz, B la mobilité mécanique (qui
caractérise les forces exercées par le gaz porteur sur la particule en mouvement), Cc le facteur

de correction de Cunningham

Le diametre de mobilité électrique équivalent Dm est alors défini comme étant le diamétre

d’une particule sphérique ayant la méme mobilité électrique Z, que la particule considérée.

D, = —<
™ 3muB

1.3.4.2. Concentration
La concentration massique (en g/m®, mg/m® ou pg/m?) était le type de concentration la plus

souvent utilisée car plus simple a mesurer et les normes environnementales portaient sur cette
concentration [HIN-82].Toutefois la concentration numérique qui donne le nombre de
particules par unité de volume donnée en cm™ semble plus critique du point de vue santé et

environnement, les normes étant passées en nombre récemment.

1.3.5. Nombres adimensionnels en physique des aérosols

L’interaction est permanente entre les particules et le fluide porteur de ces particules. Il

convient donc de décrire, en fonction des parametres physiques (taille des particules, vitesse
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du fluide, nature de I’écoulement), les différents domaines physiques et les mécanismes qui y

sont associés [BOU-98].

Le nombre de Reynolds et le nombre de Knudsen permettent de décrire 1’interaction entre les
particules et le fluide, et de choisir I’approche physique utilisée pour décrire les processus

importants dans une situation donnee.

Le nombre de Reynolds : associé a 1I’écoulement du fluide autour de la particule est appelé
nombre de Reynolds de la particule et permet de décrire le type d’écoulement (laminaire,

turbulent ou intermédiaire). Re, est donne par :

Rep I—'OVd P

Ou p est la densité du gaz, V la vitesse relative entre le gaz et la particule et n la viscosité du
gaz. La Figure 10 montre schématiquement 1’écoulement autour d’une sphére pour différentes

valeurs du nombre de Reynolds.

Figure 10 : ecoulement autour d’une spheére. (a) écoulement laminaire, Re, = 0,1. (b) écoulement
turbulent, Re, = 2. (c) écoulement turbulent, Re, = 250. [HIN-82]

Les nombres de Reynolds associés a I’écoulement de 1’air autour des particules seront, dans le
cas de notre étude expérimentale (Pour les particules polluantes submicroniques ou
microniques) et dont la vitesse par rapport a I’air est de Pordre du m.s™, Re, = 0.06.

L’écoulement est donc laminaire autour de ces particules.

Le nombre de Knudsen : (noté Kp) est le rapport entre le libre parcours moyen des molécules
du gaz porteur (pour I’air a pression atmosphérique, A =65 nm) et la taille des particules

(rayon rp). On adonc :
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Kn=2
o

Le nombre de Knudsen permet de répartir en trois régimes les situations rencontrées :

- Ky — 0: Régime continu ; le gaz peut étre considéré comme un fluide continu pour les
particules

- Kp > o : Régime moléculaire ; la particule d’aérosol peut étre considérée comme une
particule de gaz et la théorie cinétique des gaz s’applique dans ce cas

- n~ 1 : Régime intermédiaire

1.3.6. Mesures granulométriques d’aérosol

La premiére partie de ce paragraphe concerne des généralités sur des instruments de mesures,
notamment leurs caractéristiques. La seconde partie vise a donner un apercu des différentes
méthodes de mesure granulométriques de ’aérosol et plus spécialement des méthodes basée

sur la charge des particules.

1.3.6.1. Caractéristiques des instruments de mesures

Tout instrument de mesure (pour tous domaines confondus) est caractérise par différentes

grandeurs dont les définitions sont données ci-dessous :

a.  Etendue de mesure
C’est I’ensemble des valeurs d’une grandeur a mesurer pour lesquelles 1’erreur d’un

instrument de mesure est supposée maintenue entre des limites spécifiées. Ces limites
supérieures et inférieures de I’étendue spécifiée sont parfois appelées respectivement "portée

maximale" et "portée minimale".

b.  Larésolution
La plus petite variation d'une grandeur pouvant étre decelée par l'instrument.

C. La sensibilité

Le rapport entre 1’accroissement de la réponse Ad sur I’accroissement de la grandeur mesurée

(Am) : S = Ad/Am

d.  Justesse
Aptitude d’un instrument de mesure a donner des indications égales a la valeur vraie de la

grandeur mesurée dans des conditions données.
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e. Fidélité
Aptitude d’un instrument de mesure a donner pour une méme valeur de la grandeur mesurée

et dans des conditions identiques, des valeurs voisines (I’écart dans 1’erreur de mesure).

f. Repétabilité
Ecart observé lorsque I’on mesure successivement une méme grandeur dans des conditions

identiques (méme opérateur, méme lieu, mesures effectuées successivement dans une courte

période de temps, méme methode).

g. Reproductibilité
Ecart observé lorsque 1’on mesure successivement une méme grandeur en faisant varier les

conditions (changement d’opérateur, de lieu, de temps, de méthode).

h.  Exactitude
Aptitude d’un instrument de mesure a donner des indications proches de la valeur vraie d’une

grandeur mesurée. Elle représente la qualité globale de I’instrument, dans des conditions

données.

L’erreur d’exactitude comprend I’erreur de justesse et ’erreur de fidélité. Elle correspond

donc a ’'incertitude de mesure de 1’instrument.

1.3.6.2. Méthodes de mesures

La granulométrie peut étre définie comme I'étude de la distribution statistique des tailles
d’une collection d’éléments finis de matiére naturelle ou fractionnée. L’analyse
granulométrique porte sur ’ensemble des opérations permettant de déterminer la distribution
des tailles des éléments composant la collection. La distribution granulométrique est la
représentation sous forme de tables de nombres ou de graphiques des résultats expérimentaux

de I’analyse granulométrique.

Plusieurs méthodes sont utilisées pour déterminer le spectre granulométrique des aérosols, le
choix d’une méthode est déterminée par plusieurs parameétres liée a 1’aérosol proprement dit
(gamme des dimensions, concentration...), aux conditions thermodynamique (température,
pression, débit..) et a I’exploitation du systeme de mesure (fréquence de mesure, rapidité

d’acquisition et le coft).

Differentes méthodes sont souvent employées pour les mesures granulometriques de 1’aérosol

[WIL-92] [BOU-98]. Une large gamme d’instruments de mesures commercialisés sont basées
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sur I’'une de ces méthodes (cf.§.1.3.6.2) Dans ce qui suit, nous présentons un apercu sur les

différentes méthodes de collection de type mécanique, aérodynamique, optique ou électrique.

a. Collection sur filtre

La méthode de collection sur filtre est la technique la plus largement utilisée en vue de sa
simplicité de mise en ceuvre et son faible cotit. Un échantillon représentatif de 1’aérosol est
recueilli sur le media filtrant. Un échantillonneur composé d’une téte de prélévement
employée pour éliminer les particules indésirables (insectes, gouttes de pluie...), un filtre, un
dispositif de mesure de débit et d’un systéme de pompage. La Figure 11 donne un schéma

représentant les différents composants d’un systéme de collection d’aérosol par filtration.

Cyclane
Parie filire

- filtre

Mesure
de débit Pompe

mile

Figure 11 : schéma du systeme de collection par filtration

Les analyses ultérieures des filtres sont généralement gravimétrique (obtention de la masse
collectée par pesée). Cependant, des analyses plus fines peuvent parfois étre effectuées (par
exemple par spectroscopie de fluorescence X pour les métaux), afin de connaitre la
composition chimique des particules recueillies, ou bien encore par microscopie optique ou
électronique, afin d’obtenir des observations sur leur taille ou sur leur morphologie. Différents
facteurs peuvent intervenir sur le choix du type de filtre a employer. On peut citer 1’efficacité
de collection, la perte de charge en fonction de la vitesse de filtration, les contraintes du co(t

mais surtout la compatibilité avec la méthode d’analyse a employer.

Les principaux problemes liés a 1’utilisation des filtres résident dans I’occurrence d’artéfacts
d’échantillonnage positifs (espéces gazeuses piégées dans le filtre) et négatifs (especes

particulaires volatilisees).

46



b.  Méthodes aérodynamiques

Ces méthodes sont développées essentiellement en vue d’une analyse ultérieure ou alors pour
une classification en dimension. Elles reposent sur les propriétés aérodynamiques des

particules telles la classification inertielle, la sédimentation et la centrifugation.

Parmi ces méthodes, les impacteurs dont le principe repose sur la classification inertielle sont
les dispositifs les plus largement utilisés et étudies. Un impacteur est composé de plusieurs
étages ; chaque étage d’impaction est constitué d’un ajutage dirigeant un jet d’air a haute
vitesse contre une surface solide. Les particules ayant un diameétre supérieur au "diametre de
coupure”, se voient impactées sur la surface solide. La Figure 12 montre le schéma de

principe d’un étage impacteur.

i Buse d'entrée

Ajutage

Lignes de courant

A Trajectoire d'une particule trop petite
paur venir s'impacter sur la plaque

Trajectoire dune particule gui va étre
mpaciee sur la plague

Plaque d'impaction

Figure 12 : schéma de principe d’un étage impacteur

Le principe de fonctionnement de I’impacteur réside dans le nombre de stokes de la particule.

Il est définit par :

7 est le temps de relaxation de la particule, V la vitesse moyenne dans 1’ajutage et R le rayon

de I’ajutage.

Pour collecter des particules de plus en plus fines (possedant donc des temps de relaxation de
plus en plus faibles), il est nécessaire d’augmenter V et/ou diminuer R. Ainsi, en disposant de
plusieurs étages avec des ajutages de rayons de plus en plus petits et donc de vitesse de plus

en plus grandes, il serait possible de fractionner un aérosol polydispersé en un nombre de
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classes égal au nombre d’étages de I’impacteur. Enfin, la masse recueillie sur chaque étage

sera mesurée ce qui permet d’établir la granulométrie en masse de 1’aérosol.

Ces méthodes nécessitent donc un prélévement avec collection puis une analyse ultérieure au
laboratoire. Les délais pouvant étre importants entre la collection et 1’analyse peut induire la
modification de I’aérosol étudié, notamment pour 1’identification des aérosols ultrafins dont la

dynamique peut étre rapide du fait notamment de la "coagulation™.

Néanmoins, il existe des impacteurs "quasi-temps réel”, qui sont des impacteurs munis de
microbalance a cristaux de quartz piézo-électrique (impacteurs QCM). lls sont cependant
d’utilisation délicate et réservés a des conditions de laboratoire parfaitement controlées. Les
impacteurs dits électriques couvrant un large domaine de dimensions, mais le temps de

mesure reste aussi assez long (~ la minute pour des concentrations allant de 1 & 100 cm™).

Ces inconvénients majeurs justifient ’effort permanent en métrologie des aérosols pour
aboutir a des méthodes et des techniques de mesure en temps réel. Le temps de réponse de ces
appareils de mesure, baseés sur ces deux premiéres techniques de mesures granulométriques,

étant supérieure a la minute les rend incompatible avec une mesure a 10 Hz.

c.  Maéthodes optiques

Elles font appel aux lois de diffusion de la lumiére par les particules (cf. Figure 13).
Lorsqu’une particule est éclairée par un faisceau lumineux elle réémet de la lumiere dans
toutes les directions de 1’espace : c’est le phénomene de diffusion. Elles sont classées en
fonction de la position du récepteur par rapport a la source de la lumiére : dans 1’axe
(microphotographie, ombroscopie, holographie, extinction, diffraction), et hors axe
(compteurs de particules, méthodes Doppler). Une deuxiéme classification peut aussi étre
envisagée en distinguant les méthodes ponctuelles ou les particules sont analysées une a une

et les méthodes intégrales pour lesquelles on utilise une information globale.

Méme si les mesures optiques peuvent étre faites en temps réel, ce qui permet de contourner
I’inconvénient majeur des mesures aérodynamiques, différentes limites peuvent étre recensées
selon la méthode choisie: la taille des particules, leur concentration, particules non
sphériques, particules absorbant la lumiére ou encore la lenteur de dépouillement des

résultats.
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Flux de particules

Détecteur

Figure 13 : schéma de principe de mesure d’un compteur optique

Cependant, d’une maniére générale 1’inconvénient principal des méthodes optiques est lié a la
limite inférieure en taille des particules de quelques dizaines de nanométres. Dans le meilleur
des cas pour des particules de taille d’environ 200 nm et selon la longueur d’onde de la
lumiére utilisée le grossissement des particules, par condensation hétérogéene, permet de
contourner cet inconvénient [MCM-99]. Cependant, cette étape nécessite un temps de
quelques secondes ce qui rallonge le temps de réponse de I’appareil de mesure. La gamme de
taille a prendre en compte dans le systeme de mesure a développer est de 10-1000 nm, une

mesure optique ne peut étre envisagée.

d.  Méthodes « électriques »

Ces méthodes sont basées sur la charge de 1’aérosol puis la séparation selon la taille. En effet,
la plupart des particules peuvent acquérir des charges que ce soit de fagon naturelle ou
artificielle. Cette propriété de charge électrostatique est souvent utilisée pour connaitre la
distribution en taille (et donc la concentration) des aérosols. Si ces particules chargées sont
soumises a un champ électrique, les forces ¢électriques qu’elles subissent peuvent devenir
prépondérante par rapport aux autres forces (force de gravité, d’inertie ou celles dues a la

diffusion brownienne).

La force qui s’applique a une particule de charge g.e, placée dans un champ E s’écrit :

F=gq.ekE
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q est le nombre de charges portées par la particule, e la charge élémentaire (1,6 10%° C) et E le

champ électrique.

La vitesse limite de dérive dans un gaz au repos d’une particule de charge :
Vb =uw,.E=B.q.e.E

M : la mobilité électrique de la particule et B est la mobilite dynamique.

Les méthodes de mesure utilisant les propriétés électriques des aérosols sont généralement

réalisées en suivant quatre étapes successives :

e.  Marquage des particules
Le marquage des particules se fait en fixant une ou plusieurs charges électriques aux

particules afin de leurs conférer une mobilité électrique. Pour charger 1’aérosol, différents
mécanismes de charge existent: (1) la tribo-électrification qui regroupe la charge par contact
et la charge par friction, (2) la charge thermo-ionique qui a lieu lors de 1’élévation de
température des particules engendrant 1’émission d’électrons, (3) la charge par effet photo-
¢lectrique qui utilise I’énergie des rayonnements ultraviolets pour ioniser les particules et
enfin (4) la charge par collection d’ions gazeux [WIL-92]. La charge par nuage d’ions s’avére
la plus reproductible et la plus contrdlable [FLA-98]. Ses ions sont produits par des sources
radioactives ou des sources plasmas a pression atmosphérique. Les sources radioactives
produisent des ions bipolaires [STO-91], or la mesure du courant dans un environnement
bipolaire est délicate, la charge dans un nuage d’ions unipolaire est alors préférable. Les
sources plasmas et particulierement les décharges couronnes sont particuliérement adaptées a

cet effet. Aussi, elles sont simple de conception, robustes et peu couteuses.

f.  Séparation et sélection des particules
Différentes catégories d’analyseurs ont été développées pour la mesure des aerosols. Ils sont

regroupes selon leur ordre qui rend compte de la présence ou non de la différenciation soit

entre le flux d’aérosol et le fluide vecteur, soit sur les ¢lectrodes [BOU-98].

- Analyseur d’ordre zéro : Ce genre d’appareil est le plus répandu en raison de sa simple
conception et de la facilité de mesure de la concentration ionique (ou de charge) totale. Dans
ce type d’analyseurs il n’existe aucune différenciation, il est composé de plaques planes ou

deux électrodes cylindriques concentriques, il est ainsi possible de mesurer soit le signal
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représentant la fraction d’ions (ou particules chargées) captée sur 1’¢lectrode axiale, soit celle

qui représente les ions traversant le dispositif sans qu’ils soient captés (cf. Figure 14a).

,,,,,,,,,,,,,,,,,,, - Débitmeétre aérosol
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v v
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@ Entrée ¥ A
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le chargeur |-
[ =& Air de l Débitmetre
~ dilution
—— = = OoO—= =
[ U 1| Air
Compteur de noyaux Electromeétre
= de condensation avec un filtre
L 1
@) analyseur constitué de deux plaques planes :'

Figure 14 : analyseur de mobilité d’ordre (a) zéro et (b) d’ordre 1

- Analyseur d’ordre 1 (cf. Figure 14b). : Dans ce type d’appareil il y a une différenciation, ils
sont soit a électrodes divisées ou a débit devisé pour lesquelles le domaine d’application est
plus vaste (appareil de Whitby et Clark- I’analyseur électrique d’aérosol). Dans ces
analyseurs, 1’aérosol est chargé par diffusion unipolaire, les particules chargées (ou les ions)
dont la mobilité est supérieure a la mobilité critique sont captées par 1’électrode centrale, il est
ainsi possible d’accéder a la granulométrie en variant la valeur du champ électrique. En
pratique la gamme de taille couverte par ce type d’analyseur se situe entre 0,01 et 1 um
[BOU-98].

- Analyseur d’ordre 2 : Ces analyseurs possedent deux différentiations. Le débit total est
divisé en deux parties I’'une contenant 1’air filtré et I’autre contenant les particules a mesurer.
Aussi, I’¢électrode centrale est divisée en deux parties mais la mesure du courant ne s’effectue

que dans la partie la plus en aval de cette électrode.
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Débitmeétre

Figure 15 : analyseur de mobilité électrique d’ordre 2 (ou ADME)

Contrairement aux deux méthodes précédentes, cette méthode permet d’accéder, a 1’aide

d’une seule mesure, a la valeur moyenne de la fonction de répartition en mobilité. L’intervalle
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de mesure depend de la valeur relative des débits et des longueurs de chaque partie de

I’¢lectrode, ce qui leur a conféré le nom d’Analyseur Différentiel de mobilité électrique

(ADME).

g.  Detection des particules sélectionnées

La détection des particules sélectionnées est généralement assurée soit a 1’aide d’un
électromeétre qui mesure le courant de charge portées par les particules, soit par le compteur

de noyaux de condensation (CNC) qui mesure la concentration numérique .

h. Traitement des données
Le traitement des données obtenues doit aboutir & une distribution en dimension

correspondant a chaque classe de mobilité électrique. Cependant, des particules de dimensions
différentes peuvent apparaitre dans la méme classe de mobilité électrique si elles portent des

charges multiples. Dans ce cas, on est contraint de faire appel a des techniques d’inversion.

1.3.6.3. Instruments de mesure granulométriques d’aérosols

Différents instruments de mesure d’aérosol sont déja disponibles dans le commerce. Ces
instruments de mesures peuvent étre classés selon le principe d’opération employé (e.g.
mobilité électrique, diametre aérodynamique, masse, émission photoélectrique..). Ici, I’intérét
est porté sur les instruments qui se basent sur la mobilité électrique qui est la méthode la plus
adéquate pour un aérosol de taille inférieure a 1 um. Un bref apercu est tout de méme donné

pour les instruments se basant sur les autres principes.

Les plus connus de ces instruments sont le SMPS (Scanning mobility Particle Sizer), le EAA
(Electrical Aerosol Analyser), le EAS (Electrical Aerosol Spectrometer) et le EEPS (Engine

Exhaust Particle Sizer).

Dans ce qui suit, une bréve description de chacun de ces instruments ainsi qu’une

comparaison des différents criteres est donnée.

a.  Scanning Mobility Particle Sizer
Le SMPS (cf. Figure 16) est 1'un des instruments les plus utilisés pour les mesures

granulométriques d’aérosol dont la gamme taille varie de 3 a 1000 nm. Il est composé de trois
parties : (1) le chargeur, (2) la colonne de classification et (3) du systeme de détection. Le
chargeur, qui en réalité est un neutraliseur, est une source radioactive bipolaire de krypton
®Kr . L’aérosol est ensuite injecté dans la colonne de classification appelée le DMA

(Differential Mobility Analyser) et qui permet de classifier les particules selon leurs mobilites
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électriques. Le DMA est composé de deux électrodes cylindrique et concentrigues.
L’¢lectrode interne est soumise a une tension négative contrélable. Un "sheath air" est injecté

autour de cette ¢électrode interne quand 1’aérosol est introduit du coté de I’électrode externe.

Initialement le DMA est utilisé pour générer un aérosol monodispersé a partir d’un aérosol
polydispersé. En effet, pour une tension appliquée, le DMA permet de sélectionner des
aérosols d’une méme mobilité électrique. Apres la contribution de Knudson et Whitby (1975)
[KNU-75], I’instrument est alors utilisé pour la mesure de la distribution en taille de 1’aérosol
en utilisant une rampe de tension. Enfin, 1’aérosol sélectionné est dirigé vers le CNC

(Compteur a noyaux de condensation) qui permet de mesurer la concentration numérique.

Sheath Air Filter
L

e

Aerosol Impactor

—_—

Figure 16 : schéma représentatif du SMPS [BIS-04];

Pour la mesure de la distribution en taille d’un aérosol, la tension appliquée a I’électrode
centrale est contrblée, des particules de différentes mobilités électriques sont envoyées vers le
CNC qui mesure la concentration pour chaque mobilité. La distribution en taille de ’aérosol
peut étre déterminée en combinant la concentration mesurée au CNC avec la mobilité
moyenne des particules déterminée par la tension appliquée pour chaque pas de scan. Pour
avoir des mesures fiables avec le SMPS (de TSI), le temps nécessaire pour la mesure sur toute

la gamme de ’aérosol est de I’ordre de la minute.

b.  Electrical Aerosol Analyser

Connu d’abord sous le nom de Whitby Aérosol Analyser (WAA), car il est développé par
Whitby est Clark en 1966 [WHI-66]. Il est basé sur le méme principe que le SMPS. Il existe

cependant deux différences majeures entre ces deux instruments :

Le premier point est que 1’aérosol est chargé par un nuage d’ions unipolaire produit par une

décharge couronne fil. Le second point, c’est que le détecteur n’est pas optique mais

électrique. Les particules chargées sortent de la zone de classification via une fente et sont
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dirigées vers une cage de faraday. Le courant est alors mesuré pour différentes tensions

appliquée a I’¢électrode (correspondant a une mobilité¢ donnée).
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Figure 17 : schéma représentatif de ’EAA [BIS-04],

Ces courants mesurés sont ensuite convertis en concentrations pour construire la distribution

de taille. Comme pour le SMPS, le EAA nécessite un temps de mesure important (2 a 3 min).

c.  Electrical Aerosol Spectrometer

L’Electrical Aerosol Spectrometer" (EAS) permet de mesurer la distribution en taille entre

10 nm & 10 pm [TAM-98].
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Figure 18 : schéma représentatif de ’'EAS [TAM-98]
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Il consiste en deux analyseurs de mobilités en parall¢les et opérant I’un avec la charge par
diffusion pour les particules de tailles inférieures a < 1 um et I’autre avec la charge par champ
pour les tailles allant de 1 a 10 um. Vu la large gamme de taille couverte par cet instrument,

sa résolution est plus faible comparée a celle du SMPS dans la gamme submicronique.

Les particules sont injectées a proximité des électrodes internes et déviées vers les électrodes
externes de chacune des deux colonnes. Elles sont ensuite collectées sur 32 électrodes
connectées a des électrometres. Mesurés sur chacune de 32 électrodes, les courants de
particules sont utilisés pour remonter a la concentration via un algorithme d’inversion et
donne ainsi la distribution en taille finale. Le temps de réponse est d’environ 1 s mais atteint

5 s pour une mesure statistiquement significative pour les faibles concentrations (<10* cm™).

d.  Fast Aérosol Spectrometer

Dans cet appareil, I’aérosol est exposé une centaine de millisecondes a une lampe UV. Il est
donc chargé photo-électriqguement. Les particules sont ensuite séparées selon leurs mobilités
électriques. Une série d’¢électrometres situés le long de I’électrode externe servent a mesurer

le courant de particules (cf. Figure 19).

Electrometers Possition

Sheath Air
’ Excimer Lamp

Aerosol |
i

Charging Section Classification & Measuring Section

Figure 19 : schéma représentatif du FAS [GRA-01]

Le nombre des anneaux électrometres, correspondant au nombre de gammes, dépend donc en
plus du débit et de la concentration de I’aérosol et du niveau de charge atteint, de la sensibilité

des électrometres.

e.  Differential Mobility Spectrometer
Composé de trois parties : chargeur par diffusion, classificateur et électrometres pour la
détection et la mesure. Son design est inspiré du FAS. Cependant, la majeure modification
faite est que la lampe UV est changé par un chargeur a décharge couronne fil qui est similaire
au chargeur d’Hewitt (cf. 8. 1.3.8.1.a).
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Figure 20 : schéma représentatif du DMS [BIS-04],

f. Autres instruments

D’autres techniques a part celle basée sur la mobilité électrique pour la séparation sont

utilisées pour mesurer la distribution en taille d’un aérosol sub-micronique.

- Electrical Low Pressure Impactor (ELPI): Il combine la détection électrique et la
classification selon le diamétre électrodynamique. Il opére dans la gamme de taille 0,03 a 10
pm. L’aérosol est donc chargé puis séparé sur 12 étages. Le temps de réponse de cet

instrument est de 2 s.

-Le Micro-Orifice Uniform Deposit Impactor (MOUDI): Comme pour I’ELPI, cet
instrument utilise la classification selon le diamétre électrodynamique dans la gamme de taille
5 a 10 um (modifiable selon les conditions opératoires) [MAR-91]. Les particules de taille
inférieure a 10 nm peuvent étre classées par le Nano-MOUDI qui utilise la méme technique

mais fonctionne a basse pression.

- Batteries de diffusion (DBs) : Les batteries de diffusion séparent les particules selon leur
coefficient de diffusion en traversent des grilles successives, seule les particules les plus
grosses parviennent a pénétrer les étages successifs. Ce principe est a la base utilisé par
Townsend [TOW-99] pour évaluer les propriétés d’ions. Généralement, un CNC est combiné
aux batteries de diffusion pour avoir la distribution en taille. Les batteries de diffusion sont

souvent utilisees pour la mesure de particules de taille inférieure a 100 nm.

- Time of Flight Mass Spectrometers : Cet instrument classe les particules avant la charge et la
détection, en utilisant différents composants : 1’aérosol passe d’abord dans un "cyclone" pour
éliminer les particules de diameétre supérieur a 2,5 pum. puis une centrifugeuse qui permet
d’éliminer les particules de diametre supérieur a 200 nm. Finalement, 1’aérosol passe dans une

batterie de diffusion. Sur chaque gamme sélectionnée, I’aérosol est chargé est mesuré.
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Tableau 2 : caractéristiques des granulométres aérosol

Principe Gamme Gamme
) : Type Type Temps
de Instruments  de taille de concentration s )
. ) de chargeur  de détection de réponse
fonctionnement (nm) (cm-3)
DMS 5-1000 1-103- 4-107 Unipolaire - DC Electrometres 200 ms
Mobilité EAA 4-750 10°-5-10°a 5- 25-104 Unipolaire - DC Electrométres 2-3 min
; ) EAS 10-10000 10%2-10°a 2-102-5-10'  Unipolaire - DC et FC  Electrometres <ls
electrique FAS 5-200 10%- 108 Photoélectrique Electrométres 100 ms
SMPS 3-1000 1-108 Bipolaire - DC ocC 30-120 s
EEPS 5,6-560 - Unipolaire - DC Electrometres 15-2s
Diffusion DB 1-200 Pas applicable Unipolaire - DC Electrométres/OC  >20s
Nano Met 1-2500 - Unipolaire — DC Electrométres 1ls
et photoélectrique
L. ELPI 30-10000 102 - 10% a 101- 104 Unipolaire - DC Electrométres 2s
Diametre MOUDI 52-10000 Pas applicable - Gravimétrique pas temps réel
aérodynamique ATOFMS 300-3000 Mesure a l'unité - Electrométres -
surf , EAD 10-1000 - - Electrométres <ls
urface active Epiph / er 5-1000 - - Détecteur de 2 min
Radiations
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Une large gamme d’instrument de mesure de la distribution en taille d’aérosol est donc
commercialisée. Le choix de I’instrument de mesure doit étre fait selon gamme de taille de
I’aérosol a mesurer, sa concentration la résolution du spectre requise ainsi que le temps de
réponse voulu. Le Tableau 2 donne les spécificités des instruments de mesures existants (ceux
cités ci-dessus et ceux qui ne sont pas cités). Aux vues de cette comparaison, il semble
incontournable d’utiliser une méthode de détection basée sur la charge des particules qui
assurent les temps de réponse les plus courts sur toute la gamme de taille. En effet, la
détection optique n’est valide qu’au-dela de 200 nm. En deca, un grossissement des particules
par condensation hétérogene est nécessaire (e.g. le CNC cf. ANNEXE 2 : PRESENTATION
DU COMPTEUR A NOYAUX DE CONDENSATION ) [HIN-82] ). Cette etape requiert un
temps de 1’ordre de la seconde [MCM-99].

Une fois charges, les aérosols peuvent étre séparés électrostatiqguement.

1.3.7. Charge de 1’aérosol

Parmi les différentes méthodes de mesures granulométriques existantes, la méthode de
électrique est retenue pour le systeme de mesure a développer (cf.8.1.3.6.2.d). Cette méthode
nécessite la charge de 1’aérosol. Pour charger I’aérosol, la charge par collection d’ions s’avere
étre la plus reproductible et la plus contrélable (cf.8.1.2.2.4). Ce mécanisme a été étudié
théoriquement et expérimentalement depuis environ 100 ans. Il est utilisé dans différentes
applications industrielles notamment pour les couches minces et la précipitation
électrostatiques [CHE-97] [LAC-03] [WHI-63].

Les différents types de charge peuvent étre classés selon la polarité des ions (unipolaire ou

bipolaire) ou le mécanisme de charge, charge par diffusion ou charge par champ.

La charge d’aérosol par un nuage ions bipolaires est utilisée pour la neutralisation de
I’aérosol. Les particules peuvent acquérir individuellement des charges positives ou negatives
ou neutres, la distribution de charge dépend de la taille de 1’aérosol [HIN-82]. Seule une
fraction de 1’aérosol neutralisé peut donc étre mesurée électriquement. La charge bipolaire est

donc exclue.

Pour limiter les pertes d’aérosols, qui dépendent de sa taille, la charge par diffusion d’ions en
post-décharge est choisie. Cependant, selon 1’intensité du champ en post-décharge et la taille

de I’aérosol le cas de mécanisme de charge mixte peut avoir lieu [LIU-78]
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Dans cette partie, un bref apercu du mécanisme de charge par champ est donné. Ensuite, les

mécanismes et les différentes lois de charge par diffusion sont exposes.

1.3.7.1. Charge par champ

Dans le mécanisme de charge par champ, les particules sont chargées dans un champ
électrique appliqué qui, le plus souvent, est responsable de la production des ions. La particule
déforme le champ et une partie des lignes de champ aboutissent sur cette derniére. Les ions
suivent les lignes de champ ¢lectrique (ce mouvement d’ensemble se superpose a 1’agitation
thermique isotrope) et entrent en collision avec les particules placées dans ces lignes de
champ. La Figure 21 représente les lignes de champ autour d’une particule pour la charge par
champ (approche mise en place par Pauthenier et al 1932 [PAU-32]). Plus la particule se
charge et moins la région de charge est grande. En « C », la particule a atteint sa charge a
saturation ns, n, ne peut augmenter que par le mécanisme de charge par diffusion. En effet, il

n’y a plus de lignes de champ qui converge vers ’ion.

A

w

charging region

non-charging

reglo\nil___

Figure 21 : lignes de champ électrique au voisinage d’une particule. A :n,=0; B :n,<ns;C:ny,=ns;

D : définition de I’angle limite Oy

La loi de charge par champ classique décrite ci-dessus est applicable pour des particules de
taille supérieure a quelques centaines de nanometres lorsque le champ électrique est
suffisamment fort (de I’ordre de 10° V/m) [SMI-75].

Le nombre de charges par particule est proportionnel au carré du diametre. Il est le plus
efficace pour charger les particules de taille supérieure a 100 nm et pendant des temps courts
(<100 ms). Cependant, ce mécanisme de charge engendre des pertes importantes de 1’aérosol

chargé, donc une perte de I’information de I’aérosol a caractériser. Particuliérement quand la
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concentration de 1’aérosol est basse, ce qui est le cas de 1’étude (aérosol atmosphérique
N,=10>-10° cm™). En effet, les particules chargées suivent les lignes de champ pour étre
collectées aux parois (principe des électrofiltres). Le champ qui charge 1’aérosol est aussi
responsable de ces pertes. De plus, I’accumulation des particules collectées sur les électrodes
conduit a la déstabilisation de la décharge ainsi qu’a la modification de la composition de 1’air

et donc des conditions de charge.

La charge par diffusion permet de limiter considérablement ces effets, ce mécanisme est donc

le plus utilisé pour la mesure.

1.3.7.2. Charge par diffusion

Dans un nuage d’ions et en absence de champ électrique, les particules sont chargées grace au
mouvement brownien entre les ions et les particules : ce mécanisme est appelé mécanisme de
charge par diffusion et ne requiere pas un champ électrique externe. En premiere
approximation, la charge par diffusion ne dépend pas du matériau des particules.
L’accumulation des charges sur les particules produit un champ électrique qui tend a
repousser les ions. Au fur et a mesure que la charge augmente, de moins en moins d’ions
possedent 1’énergie suffisante pour vaincre les forces de répulsions €lectrostatiques. La vitesse
de charge tend alors a s’annuler, mais n’atteint jamais zero car la distribution de Boltzmann

des vitesses ne posséde pas de limite supérieure [HIN-82].

a.  Modeles développés

Les premiers modéles ont été développés pour decrire le régime continu (Knij= dp/2/A; << 1,
avec A; le libre parcours moyen des ions). La formule de White est la premiére qui décrit la
charge par diffusion en régime moléculaire (K, >> 1). Pour décrire la distribution des ions

autour de la particule, ces modeles sont basés sur 1’équation de Boltzmann.

D’autres auteurs proposent des modeles plus ou moins complexes (Natanson ([NAT-60],
Gentry [GEN-72], Lushivkov et Kulmala [LUS-05]). Malgré les différents niveaux de
complexité, ces modéles donnent la méme prédiction pour la charge [MAR-06]. Fuchs
développe le premier modele sur la charge par diffusion en régime de transition sur le concept
de la sphére limite (Kn~1. Dans la littérature, le régime de transition reste valide dans la
gamme (0,1< K;; < 10). Le modéle Fuchs a été validé par différents travaux expérimentaux
(Adachi, Rieschel et Biskos [ADA-] [REI-88] [BIS-04] et [BIS-04]), il est considéré comme

I’un des meilleurs modeles pour la charge des particules de diametre > 30 nm (2 pression
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atmosphérique). Pour les diametres < 30 nm le modéle sous-estime la charge. D’autres
modeles (BGK-modele) donnent de meilleures estimations pour la charge dans cette gamme
de taille. Malgré ces progres, de plus en plus d’efforts sont fournis pour mieux décrire la
charge en régime de transition. Deux exemples des lois de charge (White et Fuchs) sont

donnés dans ce qui suit. Ces lois permettent d’établir la distribution de charge de 1’aérosol.

b.  Modéle de White
Dans une densité d’ions N;j, le flux d’ions ¢ traversant une surface plane unitaire de rayon
R peut étre calculé par la formule donné par White [WHI-51] :

2

¢ 5 N

Ou : R est le rayon de la particule, ¢; la vitesse d’agitation thermique des ions et N; la densité
d’ions dans le milieu. Si la particule est chargée n, fois, le potentiel créé par ces charges va
modifier la densité d’ions au voisinage de la particule. Il convient de tenir compte de cet effet
pour décrire 1’évolution de la charge de la particule dans le temps. Le potentiel créé par la

particule portant n, charges est donné par :

n (t)e
V(r) = (0
Ars v
Ou : r est la distance au centre de la particule. En supposant que la distribution d’ions suit une
distribution de Boltzmann, la distribution d’ions autour de la particule sera donc donnée par

(Ni=Noenr =w):

eV (r) n, (t)e?
N (r) = N, exp(———2) = N.exp(——"~""_
i(r) = Nyexp( T ) = Nyexp( o

)
En faisant I’hypothése que tous les ions qui rentrent en collision conférent leur charge
¢lectrique (le processus mis en ceuvre pour la charge ionique est un échange de charge sans
collection réelle de I’ion gazeux sur la particule), on peut écrire que le flux d’ions a la surface
de la particule est égal a la variation temporelle du nombre de charge :
dn, (t)
dt
Aprés intégration, on obtient la loi de charge par diffusion de White. Si la particule est
initialement neutre, la charge acquise au bout d’un temps t est donnée par :
Arg R KT e’cR Nt
n,(t) =| 222 [In| 14— 1
e 4g. kT
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Le niveau de charge des particules dépend donc de la taille de la particule (diamétre dp), ainsi
que du produit Ni.t, de la température du gaz T, des propriétés des ions (au travers vitesse

moyenne d’agitation thermique des ions C; €n m.s™).

Cette équation est valable pour des particules de diamétre allant de 0,1 & 2 um et pour des
produits N;.t > 10° s.cm™ [HIN-82].

La Figure 22 donne le nombre de charge moyen par particule en fonction du produit N;.t et

pour différents diamétres de particules (0,01 ; 1 et 1 um) calculé avec la loi de White.
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Figure 22 : charge par diffusion : Nombre de charges en fonction de N;.t pour différents diamétres
calculé avec la loi de White

Il est important de noter que méme en présence de champ électrique, le mécanisme de charge

par diffusion est prédominant pour les particules de diametre inférieur a 0,2 um.

C. Modeéle Fuchs

La loi de Boltzmann est applicable aux états d’équilibres. Or, les interactions entre les ions et
les particules sont des processus d’état stationnaire. Fuchs considéra ce probleme en traitant le
flux d’ions a travers une particule d’aérosol sphérique en utilisant la méthode dite de la

«sphere limite» introduite initialement par Arendt et al. [ARE-26].

La théorie de la sphére limite suppose deux régions sépareées par une sphere imaginaire
concentrique & la particule. A I’extérieur de la sphére, le mouvement ionique est décrit par les
équations de diffusion-mobilité relatives au régime continu. Les ions qui émergent de la
sphere et qui se déplacent a I’intérieur sont supposés ne pas entrer en collision avec les

molécules de gaz, de ce fait la théorie cinétique des gaz peut étre appliquée.
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Le nombre de collisions entre les ions et les particules dépend de la mobilité des ions, de leur
masse, mais aussi du diameétre des particules et du signe des charges ¢lémentaires qu’elles

portent.

Régime continu (Kni<1, Fuchs 1943) : a partir de 1’équation de diffusion, plusieurs auteurs ont
démontré qu’en négligeant la force image, le flux a la surface d’une particule de diamétre d,
s’exprime sous la forme [ARE-25] [PAU-32] [FUC-47]:

47D;N;ne?

ne?
kT [exp (KE de) - 1]

J =Kg

Il est possible de démontrer que ’effet de la force image décroit avec la taille des particules
pour devenir négligeable au-dela de quelques centaines de nm, la loi est donc bien valide dans
le régime continu comme 1’ont confirmé expérimentalement plusieurs auteurs dont Liu & Pui
(1977) et Kirsch & Zagnit'ko (1981).

Régime de transition (Kni~1, Fuchs 1963): Le taux de collision est quantifié par les
coefficients d’attachement ou de combinaison ions/particules qui sont calculés par égalisation
des flux ioniques a la surface de la sphere limite. Le flux d’ions a la surface de la particule

peut alors s’exprimer sous la forme :

myEs?Nexp(— 202

j= —
0 02 1
1+ exp(— —¢k(T) VZLDL- foor—zexp (¢k(77:)> dr

Avec ¢(p) le potentiel d’interaction Coulombienne :

ne? ad

#) = | Pdr =Kel'r-— k]

Et o le rayon de la sphére limite :

\5 1.2 1\3
A (1+%) (1) e
5= — +—<1+#>

T2 5 3 15

1

d.  Comparaison des lois

Les lois dans le régime de transition et continu ont été comparées avec une simulation Monté

Carlo a pression atmosphérique par Biskos (cf. Figure 23).
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Figure 23 : evolution temporelle du nombre de charge moyen par particule monodispersé pour une
densité d’ions de 10° cm™ : Simulation Monte-Carlo (symboles ouverts) Fuchs continuum (pointillés)
et régime de transition (lignes pleines) [BIS-04].

Ces résultats, comparant théories et modeles, confirment, dans des densités d’ions
homogenes, la validité des lois dans chaque régime et permet d’illustrer les écarts attendus

quand les lois sont appliquées dans le ‘mauvais’ régime.

Pour illustrer ces écarts sur toute la gamme de taille, les lois de White et Fuchs sont
représentées dans les deux régimes selon la taille des particules pour une pression pour 1’étude

de 900 mbar proche de celle retenue pour 1’étude (cf. Figure 24)
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Figure 24 : comparaison des niveaux de charge selon le diamétre, calculés a partir des lois de White
Fuchs dans les régimes continus et de transition.

Cette courbe permet de quantifier les écarts attendus entre les différentes lois pour un
Ni.t donné. En effet, la loi de White permet des calculs simples, mais la loi de Fuchs dans le

régime de transition est plus adaptée a la gamme de taille d’étude.

1.3.7.3. Distribution de charge pour un aérosol monodispersé
La charge de 1’aérosol est un phénomene statistique. Les lois de charges donnent une
distribution de charge pour un diamétre donné (dN/dgp) c’est a dire méme pour des conditions
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de charge identiques (méme N;.t) des particules de méme diamétre acquiérent une charge
différente.

Calculs théorique de la distribution de charge : L’approche la plus utilisée pour résoudre le
probléme de la charge par diffusion unipolaire est basée sur la théorie "birth-and-death"
proposée par Boisdron et Brock (1970) [BOI-70]. L’évolution de la distribution de charge

d’un aérosol monodispersé est donnée par la solution du systéme d’équations :

dN,
di = —PBo Np,o N;,
dN,,,
d_: = Bo Np,o N; — By Np,l N;,
dN.
d?n = Pn-1 Np,n—l N; — Bn Np,n N;,

Ou Ny, est la concentration des particules dont le nombre de charge est n, N; la concentration
d’ions et B, est le coefficient d’attachement d’ions avec les particules dont le nombre de
charges élémentaires est n avec B,=J./N; . La solution de ce systéme d’équation donne la
distribution de charge pour des particules de méme diamétre et des conditions de charge
identiques (méme Ni.t).

En supposant que a t= 0 toutes les particules sont neutres, le systéme ci-dessus peut étre

résolu en utilisant la transformée de Laplace :

exp(—B,N;t) forn=0
N = n-1 8
pn _ Z Kjn-1 ﬁ [exp(B;N;t) — exp(B,N;it)]  forn =0
j=0 s
Avec
1 forj=n=20
Bn-1
—ki forj<n
-t .Bj - .Bn
kj,n = < n—-1 k n-1
jn—1 .
By Z s 522 = Z kin  forj=n=#0
=0 J no9=0
\ 0 forj<n

Toutefois, nous utiliserons un code numérique qui calcule les coefficients d’attachement et
résout le systéme d’équation différentielle afin de pouvoir éventuellement prendre en compte

I’effet d’une charge initiale sur 1’aérosol.
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1.3.7.4. Notions de charge intrinseque, charge extrinséque et charge partielle

a.  Charge intrinséque et extrinseque

Afin de comparer différents chargeurs d’aérosols dans la gamme nanométrique, les notions de
charge intrinséque et extrinseque ont été introduites. La charge extrinseque est la charge que
possedent les aérosols en sortie du chargeur (les aérosols perdus par diffusion ou collection
électrostatique ne sont pas pris en compte), alors que la charge intrinséque concerne la charge
finale de tous les aérosols y compris ceux collectés. Les lois de charge décrivent la charge

intrinseque.

Alonso donne une méthode pour mesurer I’efficacité de charge extrinséque et évaluer la
charge intrinseque [ALO-06]. L’efficacité de charge intrinséque est définie comme étant la
fraction de la concentration des particules chargées sur la concentration des particules entrant
dans le chargeur :

N-

& =—x
0
Nin

L’efficacité de charge extrinséque est définie comme étant la fraction de la concentration des
particules chargées sortant du chargeur sur la concentration des particules entrant dans le

chargeur :

£ = out
ex — 0
N

in

Selon I’application visée, les objectifs différent. Par exemple pour 1’étude de la charge des
aérosols ou la filtration électrostatique, c’est ’efficacité intrinseque qui est caractérisée. Pour
les applications concernant le conditionnement électrostatique telles que la mesure, la
coagulation bipolaire ou le dépdt focalisé c’est I’efficacité extrinséque qui doit étre

caractérisée.

b.  Charge partielle

Selon les conditions de charge, il existe toujours un diamétre de particule limite a partir

duquel seulement une fraction des particules est chargée, 1’autre fraction reste alors neutre.

Le nombre de charge moyen peut donc étre inférieur a ’unité [ALO-06]. C’est ce qui est

appelé la charge partielle. Pour cette raison, la charge pour les particules fines suscite encore
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I’intérét de nombreuses recherches. Méme pour les meilleurs chargeurs, les particules de

diameétre d, ~ 30 nm ne sont que partiellement chargés [INT-09].

1.3.8.  Chargeurs par diffusion unipolaires
Les chargeurs peuvent étre classés selon le mécanisme utilisé pour la génération du gaz ionisé

en trois types :

e Les chargeurs a décharge couronne

e Les chargeurs radioactifs

e Les chargeurs photoélectriques

La décharge couronne fait partie des techniques les plus utilisées pour produire une
concentration d’ions élevée et stable dans le temps [INT-09]. De nombreuses études ont
abouti a différents dispositifs ayant plusieurs applications industrielles [HEW-57] [WHI-51]
[LUI-67] [PUI-76]. Les différents chargeurs a décharge couronne existants sont passes en
revue par Intra et al. [INT-09] [INT-11]. La description des principes de fonctionnement et
des détails des caractéristiques physiques de ces chargeurs ont été données. Ces éléments sont
repris ici et complétés.

Les chargeurs a décharge couronne existants sont classés selon le mécanisme de charge a
savoir les chargeurs par champ et les chargeurs par diffusion. Les performances des chargeurs

dépendent de I’efficacité extrinseque de charge et de leurs stabilités.

Les chargeurs a décharge couronne a diffusion peuvent aussi étre divisés en deux grandes

familles selon la configuration utilisée.

- Les chargeurs a décharge couronne en configuration fil Les chargeurs a décharge
couronne en configuration pointe

- Chargeurs a décharge couronne -fil

1.3.8.1.  Chargeur a décharge couronne -fil

Des exemples de chargeurs a décharge couronne en configuration fil sont donnes :

a. Hewitt (1957)
Il est I’'un des premiers a avoir fait des études expérimentales sur les chargeurs a décharge
couronne par diffusion en configuration fil. Le chargeur est formé d’un cylindre avec un fil

concentrique et placé le long de 1’axe (cf. Figure 25)
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Figure 25 : schéma du chargeur de Hewitt (Hewitt 1957) [INT-09]

Une grille sépare la zone de décharge et la zone de charge ou 1’aérosol est injecté. Une tension
alternative est appliquée entre la grille et 1’¢électrode externe du chargeur afin de réduire les
pertes des particules aux parois mais aussi permet une meilleure extraction des ions. Les
expériences ont été menées pour une gamme de taille allant de 60 nm a 700 nm. Le champ

électrique résultant induit des pertes importantes des particules de taille inférieure a 70 nm.

Un chargeur développé par Whitby et Clark (1966) et basé sur le principe du chargeur de
Hewitt a été employé pour la charge d’aérosol est utilisé dans I’analyseur électrique d’aérosol

(EAA) [WHI-66].

b. Kruis et Fissan

Un autre chargeur développé par Kruis et Fissan qui ont utilisé une configuration a double
chargeur (cf. Figure 26) [KRU-01]. La zone de charge est séparée des zones de production des
ions a 1’aide des grilles a des tensions carrées en opposition de phase et d’une valeur
maximale de 600 V. Des ions positifs produits par la décharge couronne du fil en or placé au

centre d’un cylindre métallique.

High voltage

L

A

outlet

Figure 26 : schéma du double chargeur de Hewitt (Kruis et Fissan)[KRU-01]
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Une étude paramétrique de 1’optimisation de la charge extrinséque a montré qu’il existe une
longueur optimale de canal de charge pour chaque valeur du débit dans le chargeur ce qui
minimise les pertes des particules chargées tout en ayant des produits N;.t suffisamment élevés
et des efficacités de charges importantes : Une efficacité de charge extrinséque allant jusqu’a

30% pour les particules avec des diameétres de 10 nm peut étre atteinte.

C. Liu

Liu a développé un autre chargeur a ions positifs basé sur les mémes principes que les
précédents, contenant plusieurs fils dans la zone de production des ions et opérant a une
gamme de pression allant de 0,03 a 0,96 bars. Des tensions alternatives carrées sont
appliquées a des fréquences allant de 10-60 Hz. Pour éviter le régime de charge par champ les
amplitudes utilisées sont faibles. Ainsi, les mesures de charge montrent une cohérence avec

les théories de charge par diffusion.

Des chargeurs similaires ont été développés par Liu et Pui puis par Pui. Le chargeur de Liu et
Pui est constitué de deux cylindres métalliques avec un fil en tungsténe de 25 um de diamétre
la polarité de la décharge et donc des ions est positive (cf.8. 1.2.2.4). Les ions sortent a travers
la grille vers le gap annulaire extérieur, ils sont ensuite collectés par le cylindre intérieur :

c’est dans ce gap qu’il y a collision entre les ions et les particules.

Acrosol

Sheath air
Aerosol
in AAIIIIT 7 7
iy oy / 7
LA AN
// s N
A e
Qg T 7 7 0
ave v /// 77 ////
1 7 tal shic! TN 7] AT
: I Metal shield V/ 7 7 J
i . Vi 7 s - K bl High voliage
: 7 ! Y power supply
Variable frequency i Hd Corona i !
high vol : & o pleadm ) ! orona \
8 ! spic I H Screen | _yire |
wave | N o -
o : I - NS
Poe i 5
Charging : i e Charging
region /, L' current

Screen

voltage

Figure 27 : schéma des chargeurs de (a) Lui (Liu, Intra 2009), (b) Liu et Pui [INT-11]

Le temps de résidence dans ce chargeur est de 0,217 s et le flux total est fixé 8 5 L.min™. Le
produit N;.t nominal est ajustable sur une plage allant de moins de 10° & plus de 3-10" cm®.s™.
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d.  Buscher
Buscher a utilisé un chargeur similaire a celui de Hewitt, afin de réduire les pertes des
particules fines, il utilise un chargeur alimenté par une tension carrée de 75 a 300 V et des
fréquences de 25 a 70 Hz. Les tubes intérieurs pour le mélange aérosol et le gaz porteur sont
concus de telle sorte que le flux des particules dans la zone de charge soit laminaire
(cf. Figure 28).

Une décharge couronne de 4,5 kV génere des ions le long des axes des cylindres
concentriques. Une tension positive est appliquée au cylindre intérieur, et une grille de largeur

1,17 cm permettent aux ions produits d’interagir avec les particules d’aérosol.

Les particules qui se retrouvent dans la zone de charge sont soumises aux oscillations et ne

sont donc pas collectées aux parois.
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Figure 28 : schéma du chargeur de Buscher [BUS-80]

e. Biskos

Biskos a développé un chargeur composé de deux électrodes concentriques 50 et 74 mm de
diamétre [BIS-04] [BIS-05]. Avec un fil de tungsténe de 16 um de diamétre le long de I’axe.
Les ions crées dans la zone de décharge migrent vers 1’électrode intérieure a cause du champ
électrique elevé dans la région. Pour permettre aux ions de se déplacer vers la zone de charge,
I’¢lectrode intérieure est une grille métallique. Une tension alternative est appliquée a

I’électrode extérieure, 1’électrode interne est connectée a la terre.
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Figure 29 : schéma du chargeur de Biskos et de la distribution des N;.t selon la position d’injection
[BIS-04]

Les densités d’ions dans la zone de charge sont de 10” cm™ et quasi-homogénes (moins de
10% d’écart calculé par le modéle. Avec des temps de charge de ’ordre de la seconde, le
produit N;.t est de I’ordre de 10" s.cm™. Néanmoins, le profil de vitesse du gaz induit une
distribution des temps de transit qui implique une distribution du produit N;.t rencontré par les

particules selon leur position d’injection.
1.3.8.2. Chargeurs a décharge couronne —pointes

a.  Whitby

Le premier a avoir développé un chargeur a décharge couronne en configuration pointe est
Whitby [WHI-61]. Ce chargeur est composé d’une pointe de faible rayon de courbure portée a
la haute tension, 1’¢électrode de terre est munie d’un orifice qui permet d’extraire les ions
produits dans la décharge. L’air pur est ensuite soufflé dans la décharge et ressort de ’orifice
en entrainant les ions. Une tension positive, négative ou alternative peut étre appliquée pour

produire des ions positifs, négatifs ou un mélange des deux respectivement.

L’auteur rapporte que la concentration d’ions produite dépasse 10'° cm™ dans la zone de
charge un débit d’air pur de 64 L.min™ via un orifice de diamétre 1,59 mm et une pression de
3 bars, la distance inter-électrodes étant de 0,64 a 6,4 mm.

71



Lucite tube

——— \
g N

ERNAAN

Needle positioning bracket

[ I 7

Orifice plate

High voltage
power supply

Air connection

Figure 30 : schéma du chargeur de Whitby [WHI-61]

b.  Medved
Un autre chargeur a été proposé plus tard par Medved. Un schéma de ce chargeur est donné

par la figure Figure 31 [MED-00].

Ils ont développés un chargeur d’aérosol a jets turbulent. Les ions crées dans la décharge

migrent vers la zone de charge via un petit orifice entrainés par 1’air pur souftlé.

— Sheath air

Aerosol

inlet +— High voltage

Corona needle

Aerosol
outlet

Figure 31: schéma du chargeur de Medved [MED-00]

L’aérosol est injecté dans la zone de charge face a la sortie d’ions ce qui permet de mieux
mélanger les ions aux aérosols compares aux autres chargeurs notamment en configuration fil.

Ce chargeur est commercialisé par Electrical Aerosol Detector(EAD).

c.  Marquard

Dans des travaux ultérieurs de Marquard et al. [MAR-06], le double chargeur corona en

configuration pointe a été développé.
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Figure 32 : schéma du double chargeur pointes a) Chargeur Twin Corona b) EAN 581 nébuliseurs.
Les chargeurs sont similaires a celui de Whitby et sont mis en direction opposées, les ions
sont injectés dans la zone de charge perpendiculairement au flux d’aérosol. L’extraction des
charges est améliorée grace a la tension alternative appliquée aux anneaux. Le temps de

résidence est de 3a 10 s.

d. Park

Park et al. ont développé un chargeur composé d’une zone de décharge couronne, un picge a
ions, et trois canaux avec différents diametres afin de varier les temps de résidences avec une
distribution en taille en log-normal [PAR-07]. Une pointe en tungsténe de 25 um de rayon de
courbure est portée a la haute tension, la surface de I’¢lectrode de terre est de

0,005 m? (cf. Figure 33).
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Figure 33 : schéma du chargeur multi canaux [PAR-07]

La distance inter-électrodes est de 3 mm. Le volume de la zone de charge est de 95,5 cm®. Le
débit d’aérosol et de I’air pur est de 5 L.min™ chacun. Ces deux flux sont opposés.

L’amplitude de la tension positive appliquée a la pointe varie de 3 a 6 kV.
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e. Unger

Unger et al. ont utilisé un chargeur en configuration pointe et en polarité négative en injectant

les flux d’aérosol de facon perpendiculaire aux ions.
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Figure 34 : schéma chargeur post-corona unipolaire [UNG-01].

Des densités d’ions "N;" d’environ 10° & 4.10™ cm™ et des temps de résidence de 0,2-1,2 s. Ce
chargeur permet de charger des particules de 400 nm a plus de 40 charges. Ce travail met en

On

évidence I’effet de "N; " sur la charge en étudiant la position d’injection par rapport a

I’orifice.

f. Han

Un chargeur utilisant des ioniseurs a fibre de carbone a été développé par B.Han et al. [HAN-
08]. Ce chargeur permet d’obtenir une charge efficace des particules fines avec 1’avantage

majeur d’un taux d’ozone négligeable (< 1 ppmv).

High
Carbon fiber voltage
ionizer power Supply
+ Teflan —
sus ‘ A sus
HJ';)
| — - o 38"
= 1
=
o
s | N Carban
I - 4 A& fiber
. Crimp
5 I A7 socket
e i Heat
£ 50 40 shrinkakble
tubs
“i suUs
i rod

Hr {1187

Figure 35 : schéma du chargeur & ioniseur en fibre de carbone de Han [HAN-08]
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Le chargeur est constitué de deux ioniseurs positionnés face-a-face. Chaque ioniseur est
constitué de 300 fibres de carbone de diamétre allant de 5 & 10 um et alimentées par une
tension de 2,3 2 4 kV.

Il a été montré que le chargeur a fibre de carbone permet de charger les particules fines avec
des efficacités de charge comparables a celles des chargeurs corona. C’est cette technique qui
permet de diminuer la quantité d’ozone généré, ce qui est fortement désiré dans les
applications nécessitant 1’étude de la compostions de 1’aérosol atmosphérique. En effet, un
acrosol atmosphérique peut étre riche en composés organiques et qui sont susceptibles d’étre

dégradés par réaction avec 1’ozone.

g. Vivas

Pour faciliter la séparation en taille par analyse de mobilité, il est nécessaire de maitriser la
distribution de charge de 1’aérosol (cf. §.11.2.3). En pratique, il est fortement recommandé
d’avoir une fraction élevée de particules uni-chargées dans le but de faciliter la conversion
mobilité-diametre. Or, en général le nombre de charge acquis croit en fonction du diameétre
des particules. Des particules de diametre supérieur & 20 nm peuvent acquérir plusieurs
charges. Le chargeur unipolaire de Blischer [BUS-94] a été redimensionné et les conditions de
fonctionnement ont été optimisées par Vivas [VIV-08] dans le but de réduire les charges
multiples pour les particules submicroniques. Une tension pulsée d’amplitude et de durée
variables a été appliquée a I’¢lectrode active afin de controler la concentration d’ions dans la
zone de charge. Le choix approprié de la durée des pulsations a permis de réduire les charges
multiples a un niveau similaire aux chargeurs bipolaires tout en ayant des efficacités de

charge (charge unique) élevées.

h. Li

Un chargeur proposé par Li et al. [LI-10] est composé d’un tube entourant la pointe en

tungsténe est couvert sur I’extrémité par un écran metallique.
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Figure 36 : schéma du chargeur de Li [LI-11]

Les parois sont alimentées par une tension (plus faible que celle de la pointe) pour augmenter
la fraction d’ions extraits vers la zone de mélange. La densité d’ions dans la zone de mélange
peut ainsi étre contrdlée avec les tensions appliquées a la pointe et aux parois. La zone de
charge est dimensionnée de facon a limiter le temps de séjour des particules chargées dans la
zone de mélange et donc limiter les pertes. Dans ces conditions ce chargeur permet d’atteindre

des efficacités extrinseques élevées.

1.3.8.3. Comparaison des chargeurs
La caractérisation des chargeurs est une procédure nécessaire qui permet entre autre de

comparer différents chargeurs. Cette caractérisation peut étre faite selon deux familles

d’informations : (i) le produit N;.t et (ii) les pertes dans le chargeur.

Alonso [ALO-06], a proposé une méthodologie permettant de mesurer différents parameétres
nécessaires a 1’évaluation des performances du chargeur. Ces parametres sont 1’efficacité de
charge intrinséque et extrinseque ainsi que les pertes électrostatiques et les pertes par

diffusion. Le Tableau 3 compare les différents chargeurs par diffusion décrits ci-dessus.

Le mélange ions-aérosol représente par ailleurs est un critére important pour la charge. En
effet, le niveau de charge de I’aérosol dépend en premier lieu de la taille de I’aérosol et du

produit N;.t.
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Tableau 3 : comparaison des conditions de fonctionnement des chargeurs par diffusion. * P=

perpendiculaire, O= opposé, A= axial (Intra 2009)

Reference Typede  Dc Dc  Aerosol Debit de Tension Polarit Produit directio Efficacité
I’électro 1’élec.  1’élec.  flow "Sheath appliquée é Nit n de charge
de active active passive rate air" (kV) (x10" Aerosol/ extrinséque

(um)  (mm) (L'min")(L-min®) sem™®)  ion
Hewitt fil - - - No - - - P
Liu fil 25 - 4 1 - + 0,1-3 P 0,013(6nm)
Buscher fil - 30 2 0.5 4.5 I 1,1 P 0,04 (5nm)
Kruis fil 25 16 - No - + 1-8 P 0,3(10nm)
Biskos fil 16 74 5 No 2-9 + 3 P 0.6 (20 nm)
Intra fil 300 28 1-5 No 5-10 + 1,5-4 P -
Whitby  pointe - - 70 No 0-9 +/- - P -
Medved pointe - - - - - + - O 04(10nm)
Park  pointe  0.25 - 5 5 3.5-5 + 1-7 P 0,3(24nm)
Unger  pointe 50 20 2-7 2 3-15 - 0,1-1 P 40(400 nm)
Han Fibres  5-10 - 1.5 No 2.3-4 i 0,4-1 P 0,6 (20 nm)
LPGP  pointe - - 2 2 2-3 - 0,3-3 A 1 (30 nm)
LPGP* pointe 50 25 6-30 6-30  3-7 - P -

La gamme de N;.t moyen est de 10° 4 10°® s-cm™. Ces valeurs sont des moyennes qu’il faut
utiliser avec précaution en raison de la difficulté expérimentale a évaluer les N;.t réel
rencontrés par les particules. En effet, le Nj.tdépend de la densité d’ions c’est-a-dire de
I’intensité et profil d’ion (homogéne ou hétérogéne), et de la nature du mélange laminaire ou

turbulent qui définit le temps de séjour des particules.

I.4.  Conclusions bibliographiques

Les instruments de mesure dont les spécifications répondent le mieux au cahier des charges

(aucun des appareils recense ne le remplit) sont basés sur trois étapes a savoir : la charge de

I’aérosol, la séparation mobilimétrique et la mesure du courant de particules chargées sur

chaque gamme de mobilité électrique. En effet, les mesures basées sur les méthodes de

détection électrique et optiques permettent une mesure avec un temps de réponse de 100 ms.
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Cependant, pour des particules de diametre inférieur a 200 nm, la détection optique nécessite
un pré-grossissement par nucléation homogene qui augmente le temps de réponse au-dela des
100 ms. Ainsi, seule la détection électrique est adaptée. Ce principe est retenu pour
développer le systéme de mesure de concentration d’aérosol atmosphérique a 10 Hz

(concentration 103-10° cm™ diamétre entre 10 & 1000 nm).

Ainsi, nous avons choisi d’utiliser des décharges couronnes pour produire les ions qui servent
a charger 1’aérosol. En effet, les décharges couronnes sont utilisées dans différents chargeurs
en raison de leurs simplicité de mise en ceuvre, leurs robustesse mais aussi parce qu’elles
permettent de produire une concentration d’ions élevée et stable dans le temps [INT-11]. Dans
la zone de décharge, oul le champ électrique est supérieur & 10° VV/m, le mécanisme de charge
par champ est dominant (notamment pour les particules de diamétre > 100 nm), ce mécanisme
est exclu en raison des pertes d’aérosols chargées sur les électrodes qui conduisent en plus a la
déstabilisation de la décharge. Nous choisissons donc de charger I’aérosol par diffusion d’ions
en post-décharge (E<10° V/m). La loi de charge par diffusion utilisée pour les calculs des

niveaux de charge, dans la gamme de diamétre de 1’étude (10-1000 nm), est la loi de Fuchs.

Pour la charge par diffusion, le nombre moyen de charge acquis par particule g, dépend au
premier ordre du diametre de la particule et du produit N;.t (N; est la densité d’ions moyenne
et t le temps de charge). Dans les chargeurs recensés, les produits Ni.t de plusieurs 10° s.cm™
sont atteints dans des densités d’ions homogenes. Dans ce cas, les densités d’ions maximales
atteintes sont de 1’ordre de quelques 10° cm™ avec un temps de charge est de "ordre de la
seconde. Dans notre cas, le temps de transit de 1’aérosol est limité a 100 ms. Ainsi, une
densité moyenne d’ions de I'ordre de 108 cm™ est requise, ce qui implique une hétérogénéité

spatiale des densités d’ions.

Les sources d’ions a décharge couronne avec une géométrie de type pointe-trou permettent
d’atteindre des densités d’ions initiales dans le chargeur de I’ordre de 10° em™ [WHI-61].
Afin d’optimiser la source d’ions et le chargeur (augmenter le produit N;.t et donc la charge
des particules tout en limitant les pertes d’aérosol), il faut controler le transport électro-
hydrodynamique (EHD) des ions aussi bien dans la décharge que dans I’orifice d’extraction et
dans le chargeur. Dans une densité de charge unipolaire, le transport EHD des ions est
contr6lé par les répulsions électrostatiques, comme formalisé par Whitby [WHI-61]. Par
analogie, il est donc possible d’étudier le transport d’ions dans la source d’ions et dans le

chargeur (ainsi que des particules chargées dans le chargeur) en s’appuyant sur ce formalisme.
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Il. STRATEGIE DE L’ETUDE

Cette étude résulte d’une sollicitation pour mesurer 1’évolution temporelle de la concentration
d’aérosol atmosphérique entre 10° et 10° cm™, de particules de 10 & 1000 nm, sur au moins
deux gammes de diamétre autour de 100 nm, a 10 Hz. Ce cahier des charges est traduit en

contraintes métrologiques, puis en critére de choix du chargeur d’aérosol, objet de ce travail.

[1.1.  Principe

L’étude bibliographique a permis de définir la stratégie pour développer I’instrument et les
conclusions sont résumées ici en termes de principe de mesure et des moyens a mettre en
ceuvre (cf. Figure 37). Pour atteindre une fréquence de mesure de 10 Hz, seule la détection
électrique est adaptée. Une décharge couronne est alors utilisée pour produire les ions et
charger 1’aérosol. Les ions sont soufflés vers la post-décharge via un orifice percé dans le plan
de masse, puis mélangés aux aerosols. Un piége a ions collecte les ions résiduels en sortie du
chargeur. Les courants de particules chargées sont mesurés sur chaque plateau de mobilité
correspondant, si la relation mobilité-diametre est bijective, aux différentes gammes de
diamétre (cf.8.2.3). Il est alors possible de remonter, via un algorithme d’inversion de
données, du courant de particules chargées par gamme de mobilité a la concentration de

1’aérosol par gamme de taille.

Air propre et sec

|

Pointe

[ Productionions ]

Décharge couronne !
[ Transportions ]

Aérosol

[ chargeaérosol | Aérosol
chargé

[ Piegeage d'ions ]

[ Sélection en mobilité ]

l

[ Mesure du courant de particules chargées ] nope

!

Inversion de données

l

Concentrations par gammes de tailles Np? Np2... Np"

|n

Figure 37 : schéma de principe de mesure et des moyens mis en ccuvre
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[1.2.  Contraintes métrologiques

Les contraintes métrologiques relatives a ce cahier des charges sont détaillées ci-dessous.

11.2.1.  Mesure de concentration & 10 Hz : fréquence d’échantillonnage et temps de réponse
La fréquence d’échantillonnage doit donc étre au moins deux fois supérieure a la fréquence de
mesure, soit 20 Hz (théoréme de Shanon).

Le temps de réponse de I’instrument t(63) est défini comme le temps que le systeme de
mesure, soumis a un créneau de signal en entrée, met pour atteindre 63% de la valeur finale,
indépendamment du temps de transit dans le systéme qui n’implique qu’un délai de détection
facile a corriger si le signal a mesurer reste constant pendant ce délai. Toutefois, dans notre
cas, la granulométrie et la concentration d’un aérosol évoluent pendant le transport dans le
systeme. Cela impose donc de réduire le temps de transit de I'aérosol dans I'instrument a des
temps du méme ordre de grandeur que le temps de réponse souhaité.

Pour atteindre ce temps de réponse sur des aerosols submicroniques jusqu’a 10 nm, le courant
minimum mesurable a 10 Hz dépend de I’appareil de mesure du courant de particules

chargées, qui doit étre choisi en conséquence.

[1.2.2.  Limite de détection en concentration
Pour détecter la plus faible concentration & étudier qui est de 10° cm™, le courant de particules
chargeées doit étre supérieur au bruit de fond de 1’électrométre d’environ 7 fA a 10 Hz.
Ce courant de particules chargees I,, qui dépend du débit d’aérosol Qa, du nombre de charge
par particule g et de la concentration d’aérosol Ny, avec e la charge élémentaire (1,6.10° C),
est donné par :

lp = 0p.Np.Qa.e > 7 fA
Pour mesurer un courant de particules chargées supérieur au bruit de fond, il faut augmenter
les trois variables de ce produit :
- Augmenter la charge moyenne par particule : Rappelons que le nombre de charge moyen
par particule, dépend au premier ordre, du diamétre de 1’aérosol et du produit N;.t. Si dans la
plupart des chargeurs commerciaux, le temps de charge est de 1’ordre de la seconde, pour un
produit Ni.t de Pordre de quelques 10° s.cm™ [BIS-09], ce temps doit ici, rester inférieur &
50 ms. Pour compenser, il nous faut augmenter la densité moyenne d’ions. Pour cela, il faut
limiter [’abaissement des densités d’ions injectées dans le chargeur diluées par le flux
d’aérosol. Les débits d’ions soufflés de la décharge et d’aérosol injecté en post-décharge

doivent donc étre proches.
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- Limiter les pertes d’aérosol pour augmenter Np: la concentration d’aérosol détectee en sortie
de chargeur dépend des pertes dans I’instrument. Dans un systeme de mesure ideal, les pertes
sont nulles et n’affectent pas la représentativité des mesures. Dans notre étude, nous visons a
limiter les pertes d’aérosol a 10% quelle que soit la taille, pour les négliger en premiere
approximation lors de l’inversion de données.

- Augmenter le débit d’aérosol Qa : le débit minimum d’aérosol est défini pour mesurer un
courant de particules chargées supérieur au bruit de fond sur le plateau qui donne le plus petit
courant et dépend de la granulométrie. En clair, le courant de particules chargées par plateau
doit étre supérieur a la limite de détection de 1’électrométre et au bruit de fond pour assurer
des mesures a 10 Hz.

Dans le pire des cas, en considérant une concentration de particules de 10° cm™ dans la
gamme de 10 a 100 nm, partiellement chargée avec une charge moyenne de 0,35 (estimeée
pour un produit N;.t de 10° s.cm™ qui correspond & la limite basse pour un temps de charge de
50 ms en densité d’ion homogene, cf. §. 1.3.7.4.b), un débit minimum d’aérosol de 30 L.min™
permet d’atteindre la limite de détection de 7 fA & 10 Hz. Ainsi, le débit minimum d’aérosol
est fixé & 30 L.min™ ainsi que le débit d’ions (cf. ci-dessus). Une fois ces débits de

! et total de 60 L.min™ dans le chargeur définis, les lignes

prélevement d’aérosol de 30 L.min
de prélevement et le chargeur sont dimensionnés en regard des contraintes de temps
maximum de transit dans ces deux parties du systeme. Toutefois, si la charge moyenne des
particules dans la gamme de 10 a 100 nm est supérieure a cette premiére estimation basse, il
serait alors possible soit d’augmenter le nombre de plateaux tout en restant au dessus des 7 fA
minimum par plateau, soit de diminuer le débit d’aérosol pour limiter les pertes de charge et

I’encombrement du systeme de pompage.

[1.2.3. Séparation mobilimétrique des différentes gammes de taille pour 1’inversion de
données

La séparation des particules chargées selon la mobilité électrique impose une relation
mobilite-diamétre (u,=f(dp)) bijective de fagon a limiter les ambigiiités pour 1’inversion de
données permettant 1I’évaluation des concentrations.

Ambigtité d’évaluation de la concentration pour une mobilité : une particule de grande taille
chargée n fois peut avoir la méme mobilité qu’une particule plus petite monochargée et ainsi
étre collectée sur le méme plateau de mesure. L’estimation de concentration a partir du
courant est alors délicate puisque n particules monochargées et une grosse particule chargée

n fois donne le méme courant mesuré pour une concentration différente d’un facteur n. Nous
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allons donc étudié la relation mobilité-diamétre selon les conditions de melange ions-aérosol
(cf.8.V.5)

Ambigiiité de [’évaluation de la concentration sur un plateau: pour une gamme de mobilite,
les particules ne posseédent pas toutes le méme niveau de charge. L’évaluation de la
concentration sur cette gamme de taille ne peut étre valide que si la gamme de mobilité est
étroite : dans le cas contraire une modification de taille de 1’aérosol, a concentration
constante, induit une variation du courant de particules chargées qui pourrait étre, de fagon
erronée, attribué a une variation de concentration. Lorsque la résolution en diametre est
suffisante et que les distributions de charge ne dépassent pas 5 charges, il est toutefois
possible de s’appuyer sur le spectre de mobilité pour lever les ambiguités. Si I'une des
conditions n’est pas remplie, il est nécessaire soit de faire des hypothéses sur la forme des
distributions de taille, soit de combiner plusieurs mesures (avec un second systéeme identique
fonctionnant dans des conditions différentes ou avec un autre appareil de mesure) pour limiter
les ambiguités. Cet aspect de I’inversion de donnée n’est pas 1’objet de ce travail et ne sera
pas traité plus en détail.

Elargissement de la distribution de charge : induit par 1’écart de N.t (4N;.t) vu par des
particules de diametres identiques, il augmente ces deux ambiguités. En effet, le caractere
statistique de la diffusion ionique conduit a des niveaux de charge différents, d’ou la notion de
distribution de charge pour des particules de méme diametre. Dans notre cas, ou la densité
d’ions est hétérogene, cet écart de N;.t est accentué puisque la densité d’ions "vue" par les
particules n’est pas identique. Cela est d’autant plus notable que les densités d’ions
unipolaires sont élevées et que les profils de densités sont donc plus hétérogenes. Dans le
chargeur retenu, cet effet doit étre limité pour éviter I’élargissement de la distribution de
charge et donc les ambiglités lors de la séparation des particules selon leur mobilité
(cf. 8.2.3).

Enfin, toujours pour limiter les ambiguités lors de I’inversion de données, la linéarité entre le
courant de particules chargees et la concentration d’aérosol sera validée en vérifiant que la

charge par particule est indépendante de la concentration d’aérosol.

I1.3.  Transport EHD des ions = optimisation du chargeur pour la « granulométrie »

Le chargeur idéal pour la charge rapide en moins de 50 ms devrait permettre (a) de produire
des profils de densité d’ions établis quasi-stationnaire, (b) de ne pas altérer la distribution en
taille de I’aérosol a caractériser pendant le transit dans le systéme (c) d’éviter ou au moins

limiter les pertes de particules (d) d’atteindre un niveau de charge maximal par particule, (e)
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avec des distributions de charge les plus étroites possible et (e) d’obtenir une relation
mobilité-diamétre bijective.

Rappelons que le but est d’obtenir un produit Ni.t de I’ordre de quelques 10° s.cm™ (cf. ci-
dessus Nombre de charge moyen par particule). Cette valeur de N;.t correspond a un diametre
de « partial charging » (seule une fraction des particules de diametre inférieur sont chargées)
de I’ordre de 100 nm ; par exemple seules 10% des particules de 10 nm sont chargées. Il est
donc souhaitable de depasser cette valeur de Nt pour ass2urer une bonne sensibilité de
mesure notamment pour les particules les plus fines. Une densité moyenne d’ions de 1’ordre
de 10°% cmest requise pour compenser le temps de charge court (<50 ms). Pour de telles
densités d’ions unipolaires, nous avons confirmé par deux méthodes que les répulsions
électrostatiques conduisent a la décroissance de plusieurs ordres de grandeur de la densité
d’ions dans la zone de charge en post-décharge (3 ordres de grandeurs en 50 ms).
L’originalité de cette étude repose donc sur [’hétérogénéité des profils de densités d’ions
unipolaires, i.e. sur [’hétérogénéité des conditions de charge.

Pour disposer d’une source d’ions stable qui permette d’atteindre des densités d’ion
maximales en entrée de chargeur, nous avons d’abord cherché a augmenter le courant
entrant dans [’extracteur et limiter les pertes pendant le transit jusqu’a la sortie dans le
chargeur. En outre, il faut optimiser le nombre d’ions disponibles pour la charge des
particules, c’est-a-dire maitriser les flux ioniques dans le chargeur. Pour cela, nous avons
cherché & maitriser la compétition EHD qui gére la trajectoire des ions dans [’espace inter-
électrode de décharge, dans [’extracteur et dans le chargeur. Ce travail vise donc a optimiser
la source d’ions et le mélange ions-aérosol pour atteindre la charge maximale avec des

distributions de mobilité le moins larges possibles sur toute la gamme de diameétres.

11.3.1. Transport EHD des ions de la decharge couronne - source d’ions

Deux configurations de décharge (pointe-plan troué et fil-fente) ont éte optimisees en termes
de densité initiale en post-décharge (> 10° cm™) pour compenser le temps de charge
court. Toutefois, seuls les résultats obtenus dans la configuration pointe-plan troué sont
présentés ici pour : (i) identifier les variables de contrdle de la compétition EHD qui gérent la
trajectoire des ions dans 1’espace inter-¢lectrode de décharge et dans D’extracteur et (i)
préciser les conditions de charge dans le chargeur retenu avec une source d’ion. En effet, les
résultats obtenus en configuration fil-fente n’apportent rien de plus en termes de

compréhension des processus et des variables de controle.
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Nous avons d’abord défini la géométrie et les conditions de fonctionnement qui garantissent
la stabilité de la source d’ions par décharge couronne en configuration pointe-plan troué.

La comparaison des profils de densités de courant de décharge au plan avec la loi théorique de
Warburg a permis d’identifier I’effet du flux gazeux injecté dans 1’espace inter-électrode sur
le confinement EHD des ions pour augmenter le courant entrant dans 1’extracteur. Une étude
paramétrique (forme et dimensions de I’extracteur) de I’efficacité d’extraction des ions a
permis d’identifier les variables physiques dont elle dépend au premier ordre (rapport du
temps de dérive sur le temps de transit des ions). Nous avons confirmé que le transport EHD
des ions résulte d’'une compétition entre les forces é€lectrostatiques et la convexion. Nous
avons alors optimisé 1’extraction des ions de I’espace inter-électrode vers la post-décharge
pour atteindre les densités initiales visées en entrée de chargeur > 10° cm™ et donc des
densités d’ions moyennes de I’ordre de 10° cm™ dans le chargeur selon le courant de

décharge, le débit dans la décharge et le champ électrique dans 1’extracteur.

[1.3.2. Etude et optimisation des conditions de charge (N;.t) selon le mélange ions-aérosol
Une fois ces densités initiales en entrée de chargeur atteintes, nous avons caractérisé la charge
d’aérosols monodisperses dans ces profils de densité d’ions hétérogene. En effet, le produit
Ni.t, et donc le nombre de charge moyen par particule, dépend du temps de charge, du profil
de densité d’ions dans le chargeur mais aussi de la trajectoire de 1’aérosol, qui définissent les
densités ioniques "vues" par les particules le long de leur trajectoire. Pour une source d’ions
donnée (géométrie, Qions , Ni°), ces variables, temps de charge, profil de densité d’ions et
trajectoire de 1’aérosol dépendent du mélange ions-aérosol. En effet, le profil de densité d’ions
ou distribution spatiale des ions dans le chargeur dépend certes de la densité d’ions initiale en
entrée du chargeur mais aussi du champ électrostatique et de la vitesse du gaz en tout point du
chargeur. Il faut souligner que pour mettre en évidence les variables qui gérent le transport
EHD des ions et définissent les flux et les profils de densite ioniques dans le chargeur, nous
avons travaillé avec des extracteurs permettant de mesurer indépendamment le courant de
décharge en amont de [’extracteur dans [’espace inter-électrode et le courant d’ions collectés
en aval de l’extracteur a [’entrée du chargeur.

Deux configurations de mélange ions-aérosol appelées face-a-face et concentrique sont alors
etudiées pour montrer l’'impact respectif, puis couplé de ces trois variables sur la charge
moyenne et la distribution de charges relative a la variabilité des conditions de charge vue

par les particules de méme diametre dans le chargeur.
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Les différents chargeurs ont été comparés pour sélectionner le chargeur optimal par injection
d’un aérosol monodispersé de diametre fixé (460 et 820 nm, pour garantir des mesures de
courants de particules chargées supérieurs a la limite de détection de I’appareil de mesure du

courant et au bruit de fond du systeme complet).

11.3.3. Caractérisation du chargeur retenu

Le chargeur retenu est finalement caractérisé pour des diamétres de 10 a 820 nm en termes :
- de N;.t moyen (relatif a la charge moyenne mesurée par particule),

- d’écart de Ni.t (relatif a la distribution de charge mesurée),

- de relation charge/mobilité-diametre,

- de relation courant de particules chargées-concentration

- et de pertes / pénétration dans le chargeur

11.3.4. Test de faisabilité des mesures de concentration a 10 Hz

Le séparateur électrostatique est dimensionné a partir de la relation mobilité-diamétre mesurée
en aval du chargeur pour valider la mesure de concentration a 10 Hz et définir la résolution en
diamétre dans le systeme complet. Ce séparateur est un prototype de test pour identifier les
points critiques a améliorer.

Le temps de réponse de l’instrument est mesuré a partir de sa réponse a un créneau de
concentration d’aérosol (réponse indicielle).

Le séparateur électrostatique est enfin caractérisé en termes de résolution en diamétre par
mesure des courants de particules chargées sur deux plateaux selon la taille d’aérosol

monodispersé puis polydispersé.
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1. MATERIEL ET METHODES

I11.1. Introduction

Le dispositif expérimental a été développé pour produire des ions unipolaires par décharge
couronne, charger 1’aérosol en post-décharge et caractériser la source d’ions et le chargeur

afin de réaliser I’étude décrite dans le §.le chapitre 11

Les résultats présentés ici ont été obtenus a 1’aide d’un prototype de chargeur modulable qui
permet de faire varier les parametres de decharge (la distance inter-électrodes dgap, le rayon de
courbure R;), de I’extracteur (matériaux, surface : diamétre D) et de mélange ions-aérosol

(configuration du mélange : perpendiculaire, concentrique ou face-a-face).

Ce chapitre décrit le matériel et les méthodes utilisées ainsi que les précautions prises pour

assurer des mesures fiables sans artefact.

I11.2. Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental permet de contréler les parameétres critiques dans chaque zone :
- électriques : tension et courant de décharge et courant d’ions en zone de mélanges,

- hydrauliques : débits et pressions,

- aérosol : granulométrie (taille et concentration), courant de particules chargées.

Il comporte quatre blocs (cf. Figure 38) :

e Le circuit de conditionnement de gaz sec (Hr < 5%) sans composés organiques volatils ni
particules en suspension

e Le systéme de production d’aérosols de taille et concentration contrdlées et variables de
10 4 1000 nm et de 0 2 10° cm™®

e Le chargeur d’aérosols et les instruments de caractérisations électriques des courants
d’ions, de décharge et en sortie de I’extracteur

e Un dispositif pour le diagnostic de I’aérosol (taille, concentration, distribution de charge)

Les différentes parties du dispositif expérimental sont détaillees dans les paragraphes ci-

dessous.
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Figure 38: schéma synoptique du dispositif expérimental

88




I11.3.  Conditionnement de gaz

L’air est fourni par le réseau d’air comprimé du laboratoire. Pour éviter la formation de
particules par nucléation réactive des traces d’huile du compresseur, 1I’air comprimé passe
dans un déshuileur puis sur un tamis moléculaire (dpore < 5 Angstrom). Cela garantit en
outre une humidité relative inférieure & 5% pour éviter la condensation sur les ions qui
modifie les mobilités ioniques et donc la caractéristique de la décharge (cf. 8.1.2.3.1). L’air
est ensuite filtré a ’aide d’un filtre trés haute efficacité (THE) pour éliminer d’éventuelles
particules résiduelles en suspension dans le gaz. De plus, I’humidité affecte les propriétés
électriques de la décharge, en particulier en présence de matériaux isolants par
modification de la conductivité électrique.

Régulation des débits et pressions : Les détendeurs positionnés en sortie du compresseur
permettent d’abaisser la pression de 5-7 & 2 bars. Les débitmetres massiques permettent
ensuite de controler le débit injecté dans la décharge (de 5 & 30 L.min™) et dans le systéme
de dilution pour le contrdle de concentration d’aérosol (de 28 4 29,9 L.min*). Les pressions
dans la décharge et dans la zone de mélange sont contrdlées par les différentes pertes de
charges dans la ligne qui dépendent des débits de gaz. Des manomeétres permettent de

mesurer les pressions dans le volume de décharge et en entrée de la zone de mélange.
I11.4. Génération d’aérosol calibré

I11.4.1. Production d’aérosol monodispersé

Afin d’étudier la charge, des aérosols monodispersés et calibrés en diamétre et en

concentration sont utilisés.
Les générateurs sont présentés selon la gamme de taille d’aérosol produit :

e d, €[10-150] nm : Les particules sont produites a partir de sel (NaCl) evaporée dans un
four dont la température varie de 500 a 800 °C. Les vapeurs produites sont entrainées
par un flux d’air sec refroidi pour former un aérosol unimodal par nucléation des
vapeurs de sels alors saturees. Un aerosol monodisperse est ensuite produit grace a la
sélection de taille réalisée a I’aide d’un neutraliseur et d’'un DMA (cf.Figure 39b, cf.
ANNEXE 1 : PRINCIPE DU "DIFFERENTIAL MOBILITY ANALYZER" (DMA).
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Figure 39: granulométrie (a) en sortie du four pour différentes température (b) en sortie du DMA

Pour s’affranchir des particules bi-chargées en sortie du DMA, la sélection en taille doit
étre réalisée dans la partie décroissante de la distribution initiale sortant du four (cf. Figure
39.a).

e d, € [150-300] nm : la nébulisation d’une solution aqueuse par un gaz a grande vitesse
entraine de fines gouttelettes. Les grosses gouttes sont impactées aux parois.
L’évaporation des gouttelettes produit des résidus secs cristalisés. Un aérosol
monodisperse est obtenu grace a la sélection en taille imposée par un DMA (cf.
ANNEXE 1 : PRINCIPE DU "DIFFERENTIAL MOBILITY ANALYZER" (DMA)

e d, € [400-1000] nm: Le générateur detaillé en ANNEXE 4: PRINCIPE DU
GENERATEUR SINCLAIR -LA MER permet de générer un aérosol monodispersé
dans une large gamme de tailles et de concentrations. Le principe est basé sur le
contrble de la condensation hétérogéne de vapeurs de DEHS (Di-Ethy-Hhexyl-
Sebacate) sur des noyaux de sel. Les distributions granulométriques obtenues au DMA
pour différentes températures de saturateur sont représentées sur la Figure 40 pour des

températures de saturateur de 140 et 150 °C.
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Figure 40 : distributions granulométriques en sortie de SLG mesurées au DMA pour T saurateur =140
et 150 °C
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Le tableau ci-dessous (cf. Tableau 4) donne le diamétre modal et 1’écart type géométrique

pour différentes températures du saturateur (140, 150 et 165°).

Tableau 4 : diamétres modaux et écarts types géométriques en sortie du SLG et du four avec/sans

DMA)
S Og Gy
Génerateur T°(C)© r[:]?drgft(fm) (en sortie | (en  sortie
génerateur) DMA)

140 440-460 1,15-1,22 -
SLG 150 515-530 1,12-1,17 -

500 9,5 1,4-1,57 1,17-1,25
Four 700 70 1,4-1,57 1,17-1,25
Nébuliseur - 300 >1,4

(*) Température du four / saturateur pour le générateur SLG

Il convient de souligner qu’une dérive du diametre modal a été observée. Cette dérive est
due a I’oxydation DEHS en présence d’oxygene car le gaz utilisé est I’air. L’augmentation
de la taille de I’aérosol peut atteindre plus de 100 nm a 140° en 30 a 40 heures de
fonctionnement. Plus la température du saturateur est élevée, plus cette dérive est rapide
(quelques heures seulement a une température de saturateur de 165°). Une vérification de
la granulométrie de 1’aérosol produit par le SLG, en début et en fin d’expérience est donc

indispensable.

I11.4.2. Systéme de dilution et stabilité¢ temporelle de 1’aérosol

La concentration de I’aérosol & étudier varie de 10° & 10° cm™. Les concentrations
produites par les générateurs d’aérosols sont supérieures a 10° cm™. Une dilution de
I’aérosol est alors nécessaire pour atteindre les concentrations requises. Le systeme de

dilution employé pour I’étude est schématisé sur la Figure 41.

Xs Xs

/

Générateur
d’aérosol

Qaiion’
dilution

Qdilution
28,3 - 30,3 L.mint

0,1-2L.mint .
30 L.min

Chargeur

|

CNC
0,3 L.mint

Figure 41 : systeme de dilution "maison" développé pour I’étude de la charge
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Seule une partie du débit sortant du générateur est utilisée, I’exces (Xs) est aspiré par un
systéme de retraitement des effluents. Le systéme de dilution est composé d’une chambre
de dilution et d’une injection d’air propre controlée par un débitmeétre massique et d’une

injection de débit d’aérosol contrélé par le pompage en aval du chargeur.

Le débit total injecté dans le systéme de dilution est de 30,3 L.min™ (30 L.min™* pour le
chargeur et 0,3 L.min™ pour le CNC). Le débit d’air propre injecté dans le chargeur varie
entre 28,3 et 30,2 L.min par pas de 0,1 L.min™ selon la concentration voulue. Ce débit
d’air propre impose donc la différence par rapport au 30,3 L.min™, aspirée de la voie en
sortie du générateur d’aérosol. L’aérosol est injecté¢ dans le systéme de dilution par une
canule de diametre 3 mm, dans une chambre de diamétre 40 mm. L’air propre et d’aérosol
sont injectés dans le méme sens pour limiter les pertes de charge sur la voie aérosol. Le
mélange s’effectue sur 20 cm. Un autre tube est connecté en aval de la chambre de dilution
de diamétre 20 mm. Dans ce tube, une canule de prélévement d’aérosol permet de prélever
0,3 L.min™* pour la mesure de concentration en amont du chargeur avec un CNC. La vanne

amont du chargeur permet de controler le débit aspiré par le chargeur a 30 L.min™,

Une pré-dilution est assurée par le débit Qgiwon pour stabiliser les faibles concentrations

(<10* cm™).

En outre, pour la stabilité des débits, il convient de démarrer la pompe et les débitmétres

massiques au minimum 20 min avant les mesures.

La Figure 42 représente un suivi temporel de la concentration de 1’aérosol injecté dans le

chargeur. Chaque palier correspond a un débit de dilution.

1.10%

N, (cm3)

5.104

0 560 1600 15‘00 20‘00 25‘00
t(s)
Figure 42 : suivis temporels de la concentration d’aérosol controlée par le débit de dilution de
30,3 L.min™ 4 28,3 L.min *
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Au temps t=0, le débit de dilution est maximum (30,3 L.min™), le débit prélevé du
générateur d’aérosol est alors nul et la concentration de 1’aérosol dans le chargeur est alors
nulle. En diminuant le débit de dilution, le débit d’aérosol prélevé augmente. Les différents
plateaux de concentration correspondent aux différents débits de dilution injectés a chaque
reprise. La concentration de 1’aérosol dans le chargeur augmente alors avec la diminution
du débit de dilution.

I11.5. Mesures aérosol

111.5.1. Concentration et distribution en taille

Trois instruments sont utilisés pour les mesures aérosol : le compteur de noyaux de
condensation (CNC 3022 TSI cf. ANNEXE 2 : PRESENTATION DU COMPTEUR A
NOYAUX DE CONDENSATION ) pour la mesure de concentration de I’aérosol;
I’analyseur de mobilité différentielle (DMA 3071 TSI cf. ANNEXE 1: PRINCIPE DU
"DIFFERENTIAL MOBILITY ANALYZER" (DMA) et le « particle counter sizer » (PCS
Palas,cf. ANNEXE 3: PRESENTATION DU "PARTICLE COUNTER SIZER" (PCS)

pour la mesure de la distribution granulométrique.

Le "PCS" est utilisé pour les aérosols de taille supérieure a 250 nm.

111.5.2. Evaluation de la charge moyenne

Le piege a ions : Pour mesurer le courant de particules chargées, il faut d’abord collecter
les ions gazeux résiduels apres le chargeur. Sans cela, les ions qui n’ont pas été collectés
(ni sur I’aérosol, ni sur les parois du chargeur) s’ajouterait au courant de particules. Pour
s’affranchir de cet artefact, un piege a ions est positionné en aval de la zone de charge, il

est dimensionné pour collecter 100% des ions et moins de 1% des particules chargées.

Un piége & ions est composé de deux électrodes. L’une est polarisée et I’autre a la masse..
Les ions déviés par ce champ é€lectrique sont collectés sur 'une des électrodes (selon la

polarité des ions et de 1’¢lectrode).

La sortie du piege a ions sert d’entrée au séparateur électrostatique. Afin d’obtenir une
bonne résolution de séparation en mobilité la fente doit é&tre la plus fine possible.
Néanmoins, pour limiter les pertes de charge a quelques mbar, la symétrie cylindrique de la

zone de charge est respectée (rayon externe Roy =1 cm), I’espace inter-électrode retenu est
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de 1 mm, I’¢lectrode centrale a une forme d’ogive. Un pi€ge a ions cylindrique est alors

réalisé (cf. Figure 43).

Electrode polarisée Electrode de masse

Figure 43 : photo de dessus de 1’ogive polarisée et du cylindre de masse du piege a ions développé
Dans ces conditions, le rayon de I’électrode interne de 0,9 cm et une longueur du piege a
ions de 1,5 cm permettent la collection des ions pour une tension théorique de 7 V. Les

détails sur le dimensionnement du piége a ions sont donnés dans Figure 44

1.105
Rax= 10 cm
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I =1,5cm
1 J P
s 1.10 3
=
> 1.102
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l i >
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u particules K ions

Figure 44 : relation entre la tension théorique de collection a 100% et la mobilité électrique

Pour collecter 100% des ions, dont la mobilité est d’environ 1,8.10* m?.Vv1s?, il faut
appliquer une tension d’environ 7 V. Une tension de 7V ne permettrait pas de collecter les
particules chargées méme les plus mobiles. A titre indicatif, la mobilité des particules les
plus mobiles (10 nm chargeées 2 fois, obtenue pour un produit N;.t trés élevé de 1’ordre de
10® s.cm™) est de I’ordre de 10° m2.V™.s™. Pour collecter 100% des particules dans ce

piege a ions, il faudrait appliquer une tension d’environ 1000 V.

Validation expérimentale et choix des conditions de fonctionnement : Pour trouver la
tension a partir de laquelle le piége a ions permet de collecter la totalité des ions qui restent
en sortie du chargeur, une tension est appliquée a 1’électrode du piége a ions. Le courant

d’ions est ensuite mesuré a I’électrométre pour un débit total de 60 L.min™.
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Figure 45 : évolution du courant d’ions mesuré en sortie du piége a ions selon la tension (I3=50 pA)

Le courant d’ions mesuré avec un électrometre placé en sortie du piége a ions (sans tension
appliquée au piége a ions) est d’environ 100 pA (cf. Figure 45). Ce courant d’ions décroit
ensuite exponentiellement en augmentant la tension appliquée jusqu’a s’annuler a 10 V. La
tension critique a appliquer est du méme ordre de grandeur que celle attendue
théoriquement (environ 7 V). En effet, I’écoulement du gaz est quasi-laminaire dans le
piege a ions, (Re=6,6:2:(Rouf® - Rin?).Vgaz €n unité CGS Re=2200 < 4000). Dans toute
I’étude, une marge sur la tension de polarisation est prise. Le piége a ions est polarisé a 30

V au lieu de 13 V.

Il faut noter que le piége a ions créé un champ électrique dans la zone de mélange et par
conséquent affecte la répartition d’ions dans la zone de mélange ions-aérosols (cf. 8.V.5.4).
Pour s’affranchir cet effet un grillage métallique, et qui jour un réle écran, est posé en

sortie du chargeur.

a.  Nombre moyen de charge par particule et pénétration

L’évaluation du nombre moyen de charge par particules en sortie du chargeur (charge
extrinséque apres les pertes dans le chargeur, cf. 8.1.3.7.4.a) repose sur la mesure
simultanée en aval du chargeur et du piége a ions de la concentration et du courant

d’aérosol chargé, a I’aide d’un électrométre a cage de Faraday (3078 TSI) :

_ aval
<Qp> = Ip/e. Np™". Qlectrométre

Pour D’évaluation de la pénétration (P=N,2/N,™"

) du chargeur, la mesure des
concentrations en amont et en aval du chargeur est nécessaire. L’étude de la charge dans
les différents mélanges est réalisée avec des aérosols de diamétres 460 ou 820 nm. Dans ce
cas, la pression dans la zone de mélange est de I’ordre de 900 mbar, la concentration de

I’aérosol est mesurée avec un compteur optique PCS (cf. ANNEXE 3: PRESENTATION
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DU "PARTICLE COUNTER SIZER" (PCS). En effet, le CNC fonctionne a pression
atmosphérique et ne peut supporter un écart de pression supérieur a 20 mbar.

La vanne en amont du chargeur, qui sert a contrdler le débit d’aérosol prélevé par le
chargeur, induit des pertes d’aérosols jusqu’a 50% (cf.§.111.4.2). L’évaluation des pertes
dans le chargeur ne peut donc étre basée sur la mesure au CNC qui est placé avant cette
vanne. Cette vanne sera remplacée dans I’instrument final par un orifice critique

permettant de controler le débit avec des pertes d’aérosol limitées.

Un protocole de mesure a été développé pour s’affranchir de cet artefact (cf. Figure 46).
Afin de déterminer les pertes d’aérosol dans la vanne, des mesures de concentration dans
chaque chargeur sont effectués au PCS en amont du chargeur entre la vanne et le chargeur

et en aval du chargeur avec la décharge éteinte.

|

i 1 Décharge

Vzm T 1L
Dq— Zone mélange

Décharge off :

Np [pcs] amont— Np [pcs] aval

PCS ' Electrométre 1

______ P |
A QmeSZS Ipm T

Figure 46 : schéma descriptif du protocole développé pour 1’évaluation des pertes dans le chargeur

Dans les différents chargeurs testés, des pertes d’aérosol neutre ne dépassent pas 7%,
quand la décharge est éteinte (i.e. sans pertes électrostatiques). En raison du facteur de
dilution du flux aérosols par les flux d’ions (F=2), la concentration d’aérosol injectée est
¢gale a la moitié (2 I’incertitude de mesure pres) de celle mesurée en aval du chargeur

quand la décharge est éteinte (N,"°5 2™"/2~N,7¢5 2

). La mesure de la concentration avec
le PCS quand la décharge est allumée donne alors la concentration en aval du chargeur. La

pénétration du chargeur peut alors étre estimée par des mesures au PCS:

Ngvet - Ng™(PCS)

P = amont ~—  ,,0ff
F.Np N, (PCS)

96



La mesure de la concentration au CNC en amont du chargeur sert alors a ajuster le taux de

dilution et a quantifier la fluctuation de la concentration de I’aérosol pendant la mesure au

PCS.

Le dispositif expérimental utilisé pour le diagnostic de 1’aérosol produit et pour la
caractérisation du chargeur (pénétration et nombre moyen de charges par particule) est

donné sur la Figure 47.
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\8 Piege a ions
Ny aval 5 lpm
J\ — PCS :»—®—>: Electrometre | dp
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{ Velect. (
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Figure 47 : schéma du dispositif expérimental utilisé pour la caractérisation du chargeur

Il convient de souligner que la mesure de concentration dont dépend I’évaluation du
nombre moyen de charge et la pénétration du chargeur est faite par le PCS. La calibration
de ce dernier est donc primordiale. Pour cela, le CNC est d’abord calibré par comparaison
a I’électrometre. Une fois le CNC calibré, le PCS est a son tour calibré par comparaison a
I’électrométre (cf. ANNEXE 5 :CALIBRATION DES APPAREILS DE MESURE DE
CONCENTRATION).

Tous les débits sont calibrés a 5% préts a 1’aide d’un étalonneur de débit.

I11.5.3. Mesure des distributions de charge

Les mesures de distributions de charge en sortie du chargeur des aérosols monodispersés
sont obtenues a 1’aide d’un analyseur différentiel de mobilité électrique (ADME ou DMA
radial pour limiter les pertes par diffusion des particules de diamétre inférieur a 200 nm, ou
concentrique pour d,>200 nm) et un électromeétre a cage de Faraday. Les deux appareils

fonctionnent a 900 mbar.
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Les distributions de mobilités €lectriques sont définies a partir de 1’évolution temporelle du
courant de particules chargées mesurée par 1’électrométre en sortie du DMA représenté sur

la Figure 48 pour des particules de 50 nm).
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Figure 48 : évolution du courant de particules chargées mesuré avec un électrométre en sortie du
DMA radial pour des particules de 100 nm (particules de NaCl produites par le four et
présélectionnées avec le DMA cylindrique, on notera la présence de particules bi-chargées non
désirées)

mode +1 charge

Tension al'électrometre (V)

Chaque temps correspond & une tension dans le DMA et donc a une fenétre/ gamme de
mobilité électrique définie. Les concentrations modales de charges +i doivent étre divisées
par le niveau de charge +i, pour évaluer la concentration a partir du courant. . Les valeurs
des modes des distributions de mobilité sont ensuite retraitées pour tracer les distributions
de charge en fraction chargée a partir de la concentration totale calculée par la somme des
concentrations de chaque mode.

Il faut noter que pour limiter les pertes des particules les plus fines par diffusion et par
répulsion électrostatique & 0,3 L.min™, la ligne de mesure est la plus courte possible (< 1
seconde).

111.6. Caractérisation de la source d’ions

I11.6.1. Décharge electrique

La caractérisation de la décharge est basée sur les mesures de la tension appliquée a la
pointe (V) du courant de décharge (moyen -I- et instantané i(t)) pour identifier les régimes
de decharge (Trichel ou couronne) et établir la relation potentiométrique 1=f(\V). La mesure
du courant d’ions en post décharge permet de s’assurer de la stabilit¢ temporelle de la

source d’ions et de quantifier les densités d’ions a I’entrée du chargeur.
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L’¢tude de la décharge est réalisée en deux étapes: une étude préliminaire dans 1’air
ambiant et sans parois (systeme ouvert), et la deuxiéme dans une enceinte étanche sous

flux d’air propre et sec (systéeme fermé, cf. §.111.3).

Sur toutes les séries d’expériences en systéme ouvert, I’humidité et la température
ambiantes varient entre 40 et 60 % et de 18 a 24° respectivement. Ces variations
affectent les courants de décharge de moins de 5%. Le dispositif de caractérisation de la

décharge en systéeme ouvert est représenté sur la Figure 49.

sonde HT \

! protection

Allm

% [; Oscnloscope

Figure 49 : dispositif expérimental de caractérisation de la décharge en systéme ouvert.

Electrode active
(la pointe)

Electrode de masse

L’¢lectrode active (pointe métallique) est maintenue perpendiculaire au plan de masse et
reliée a une alimentation haute tension stabilisée en tension. Une résistance de 10 MQ
limite le courant dans le cas d’un passage a I’arc pour la protection des personnes et du
matériel. Cette résistance engendre une chute de tension a ces bornes, la tension appliquée

La tension de la pointe est mesurée via une sonde haute tension (X1000). Le courant de
décharge est mesuré aux bornes d’une résistance de mesure Ry, sur un oscilloscope. Cette
résistance R, forme avec la capacité interne de 1’oscilloscope (15 pF) un filtre qui déforme
le signal a mesurer. Pour observer les impulsions de Trichel (durée de quelques 10 ns
cf. 8.1.2.2.4.b), une résistance de 50 Q est retenue pour obtenir une bande passante de
I’ordre du GHz (F=1/(RC)). Une résistance de 10 kQ est utilisée pour identifier les régimes
de décharges (Trichel, mixte et Couronne). Un multimetre est aussi utilisé pour mesurer le

courant moyen via la méme résistance de mesure.
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En systéeme fermé, la décharge est placée dans une enceinte ou un débit de gaz est injecté
parallélement a la pointe et aspiré par un orifice percé dans 1’axe de la pointe sur le plan de

masse.

111.6.2. Evaluation du profil de densité ionique au plan

Pour montrer le confinement des ions par le flux de gaz dans I’espace inter-électrode
(source d’ions), le courant de décharge est mesuré au plan sur des électrodes concentriques

pour évaluer la densité de courant selon la position radiale par rapport a I’axe.

Pour cela, un plan composé d’anneaux métalliques séparés par des pistes isolantes est
utilisé (cf. Figure 50). Sur chaque anneau métallique le courant est mesuré (l4, Io,...I;7 tel
que lg= l3+l+...+117). L’estimation de la surface de chaque anneau via des approximations

liées aux pistes isolantes permet d’évaluer la densité ionique sur I’anneau en question (Ji=

1i/Si)) (cf.8.ANNEXE 8 : CONFINEMENT EHD DES IONS DANS LA DECHARGE).

<[ sonde HT |~ V
I F Rprotection

Electrode active Alim.
(la pointe) HT

Electrode de masse

TmmmITITT
1
Rm

Figure 50 : plan en anneau utilisé pour 1’évaluation de j(r) et schéma du dispositif expérimental
utilisé pour la mesure des courants sur les anneaux

Comme pour la caractérisation de la décharge, les profils de densité de courant ionique au
plan j(r) sont d’abord établis en systéme ouvert (sans trou d’extraction ni flux de gaz).
Cette démarche est utilisée dans le but de valider le protocole de mesure pour différents

parametres de la décharge (Vg ,Rc et dgap).

Pour une configuration de décharge donnée (R. et dqap), le courant de décharge est contrdle
par la tension de décharge. A courant de décharge constant, les courants sur les anneaux
sont mesurés un a un. Lorsque le courant sur un anneau est mesuré, les autres anneaux sont

connectés a la masse.
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[11.6.3. Mesure du courant d’ions a I’entrée du chargeur Imgiange

La mesure du courant Ipglange extrait de I’extracteur est nécessaire pour I’évaluation de la
densité d’ions Ni° (N{>=liéiange /€. Qion, avec e la charge élémentaire, Qion le débit d’ions). 11
faut noter que cette estimation peut étre entachée d’une erreur. En effet, cette estimation est
basée sur le principe que les ions possédent la méme vitesse que le gaz (200 m.s™ au
maximum dans I’extracteur). Or, la présence de champ électrique peut conduire a des
vitesses d’ions supérieures a celle du gaz et donc a une surestimation de la densité d’ions.
Toutefois pour atteindre électrostatiquement la méme vitesse que le gaz, le champ
électrostatique doit étre de Iordre de 10° V.m™ (et ne peut dépasser le champ de claquage
dans I’air de 2,7.10° V.m™. Donc dans le pire des cas la densité d’ion est surestimée d’un
facteur 3. C’est pourquoi les densités initiales d’ions en sortie d’extracteur /entrée du

chargeur ne seront discutées ici qu’en termes d’ordre de grandeurs.

L’orifice d’extraction est percé dans un plan composé de trois couches : une premiére
couche métallique du en amont de I’extracteur d’épaisseur 50 pm, un couche isolante en
polytéréphtalate d'éthyléne (PTPE) d’épaisseur 250 um et une couche métallique de 1 mm
d’épaisseur en aval de D’extracteur, assurant la rigidit¢é mécanique du plan de masse)

(cf. Figure 51).

Le courant Ingiange S€ partage en deux parties, 1’une collectée sur le plan de masse du cote
de la zone de mélange Icoiection- L’autre est collectée sur une grille de mesure connectée aux
parois de la zone de mélange et a une mousse en aval qui permet de collecter tous les ions

tout en permettant le passage du gaz lyrie.

Pour mesurer le courant collecté sur le plan de masse en aval de la décharge, appelé par la
suite lcoliection, un plan masse composé d’une superposition de couches métal-isolant-métal
est utilisé. En effet, pour un plan de masse métallique le courant lcojieciion COllecté en aval de
I’extracteur est "noye" dans le courant de décharge collecté en amont de I’extracteur.
L’isolant entre le plan métallique, en amont de I’extracteur (coté décharge) et le plan en
aval (coté zone de mélange) permet d’isoler électriquement ces deux plans et de mesurer

les courants Ig et lcojiection indépendamment.

101



'Pointe

Ipointe

Plan de décharge l/\
I

(amont extracteur) extracteur T lg  Métal (0,05 mm)

t »loaae | Isolant (polytéréphtalate d'éthyléne -0,25 mm)
Métal (1 mm)
Plan de décharge Imélange lcotiection
(aval extracteur)
Igrille

__________________ Grille de mesure
Figure 51: répartition du courant d’ions en sortie de 1’extracteur

Pour éviter les fuites du courant du plan de décharge et le drainage des ions collectés sur
I’isolant vers le plan coté zone de mélange induisant une surestimation du courant leojiection,
des précautions doivent étre prises. En effet, la nature de 1’isolant et la position du plan

coté zone de mélange par rapport au trou d’extraction sont critiques.

Différents isolants ont été testés (époxy, poly-acétal, polytéréphtalate d’ethyléne —PTPE-).
La résistivité de surface du PTPE est la plus élevée (10" Q/m?) et les fuites de courant plus
faibles. De plus, pour favoriser le drainage des ions collectés sur 1’isolant (PTPE) vers le
plan de décharge, la ligne de fuite jusqu’au plan de la zone de mélange est rallongée en
écartant ce dernier d’une distance d=1 mm du trou d’extraction (cf. Figure 52). Pour un
diametre du trou d’extraction de 2 mm, le diamétre du plan de zone de mélange est de 4
mm. Le courant de fuite vers le plan de décharge est négligeable devant le courant de

décharge (moins de 1%).

Afin de mesurer les deux courants lcopiection €t lgrine (Cf. Figure 52), les parois de la zone de

mélange sont isolées électriquement du plan de masse par un joint isolant.

Iextracteur
<
— Iparois

(@) — I}\;I—
l

Igrille

()  —— [

Figure 52 : allongement de la ligne de fuite de courant vers le plan zone de mélange
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La position de la grille de mesure influe sur I’extraction des ions et leur répartition en zone
de mélange. Pour avoir des mesures représentatives du courant d’ions dans la zone de
mélange ion-aérosols, Ingange, une étude de I’effet de la position de la grille a été réalisée
pour définir la distance plan-grille a partir de laquelle son influence est négligeables sur la
mesure. Les distances entre le plan zone de mélange et la grille de mesure sontde 0,5; 1 ;

3 et 5 cm. Le diamétre de I’extracteur est de D=4 mm qui est le diametre maximum étudié.

L’influence de la position de la grille sur le courant de sortie Imsiange €St représenté par la
Figure 53a et sur la repartition du courant Ingiange dans la zone de mélange exprimée avec le

rapport lgrine/ Imsiange SUr la Figure 53b.

1400

(@) 40% | (b)
1200 0p
T 35% 10w
1000 30% -
=10pA 80 PA
gz 800 s 25%
+80 s
3 KA £ 20% -
$ 600 =
g £ 15%
- 400 -
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0 0% ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ |
0 1 2 3 4 5 6 0 1 2 3 4 5 6
Distance plan-grille (cm) Distance plan-grille (cm)

Figure 53 : influence de la position entre la grille et le plan sur I’extraction des ions
(Rc=80 pm, dgap= 13 mm, Qjgns= 5 L.mint, D=4 mm) (@) Imeiange € (D) lgrine/ Imsiange SElON la distance
plan-grille

Le courant Ingjange décroit jusqu’a 18% pour lq= 10 pA et d’environ 8% pour Ig= 80 pA en
¢loignant la grille de la sortie de I’extracteur de 0,5 cm a 5 cm. L’influence de la grille est

d’autant plus élevée que le courant de décharge est faible.

Le pourcentage du courant mesuré sur la grille décroit également en éloignant la grille. La
proportion du courant lgyiye par rapport a Imeiange décroit de plus de 15% pour Iq = 10 pA, et

d’environ 7% pour lg= 80 HA.

La grille de mesure modifie le champ électrique dans ’extracteur et en sortie de
I’extracteur. En rapprochant la grille le champ électrique augmente purgeant ainsi la
charge d’espace ce qui conduit a une augmentation du courant lpgjange (Ilimitation de I’effet
écran li¢ a la présence d’ions de méme signe). Pour une distance plan-grille supérieure a 3
cm, le courant Imgiange €t la proportion du courant lgeiie par rapport a Imsiange €voluent de

moins de 5 %. La distance plan- grille utilisée dans toute 1’étude est fixée a 3 cm.
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111.6.4. Prototype développé

Une fois les parametres de la décharge choisis (cf. 8.1V.2.1.), polarité négative, dgap= 13
mm, R¢= 80 Um, dparois= 5 cm ; P= 1020 mbar I’ioniseur est réalisé. Le gaz est injecté par 4
injecteurs symétriques en amont de la decharge. Une grille placée a 5 cm de la pointe
permet d’homogénéiser le flux circulant dans la zone de décharge. Les parois métalliques
de la zone de décharge et de la zone de mélange sont isolées électriqguement des plans de
décharge et zone de melange par des joints isolants de 3 mm d’épaisseur. Les parois de la
zone de mélanges sont isolées par un joint d’épaisseur 3 mm des parties métalliques

connectées aux ¢lectrodes de mesure des courants d’ions en zone de mélange.

Grille de laminarisation de I'air R

protection

Zone de décharge Alim HT

Trou d’extraction d’ions  —

Zone de mélange ions-aérosols

Grille de mesure

Mousse métallique

Sortie de I'air vers la pompe

«—

Figure 54 : prototype développé de I’ioniseur pointe-trou

Le prototype développé est adaptable, c’est-a-dire qu’il est possible de changer le plan de

masse, la géométrie de décharge (R, dgap) OU la zone de mélange.

I1.7.  Mesure du temps de réponse

Le montage expérimental utilisé pour déterminer le temps de réponse est schématisé sur la
Figure 55. 1l est composé d’un générateur d’aérosols. Les aérosols ainsi produits sont
ensuite caractérises en termes de concentration mesurés par un Compteur de Noyaux de

Condensation (CNC) d’une part et injecté dans le chargeur d’autre part. L’étude du temps
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de réponse du chargeur est réalisée par action d‘électrovannes synchronisées (valves 1 et 2,
cf. Figure 55) qui permettent de passer de fagcon quasi-instantanée de la voie filtrée a la
voie aérosol. De cette maniére, on peut produire un créneau de concentration. Signalons
que le volume aéraulique entre la sortie de 1’¢lectrovanne n°1 et I’entrée du systéme de
mesure de concentration a été minimisé, ainsi que le volume entre la sortie du filtre (voie
n°2) et I’entrée du systéme de mesure, en utilisant un systéme de raccord en forme T et des

jonctions spécifiques. Le volume aéraulique est inférieur & 0,3 cm® (¢ 6 mm, L 10 mm).

Valve 1 —— ---+-+| Granulométre

Lignes d'échantillonnage

h 4

Sources Aérosol Valve 2

CNC
Figure 55 : dispositif de mesure du temps de réponse

Cette méthode est utilisée classiguement pour déterminer le temps de réponse
d’instruments de mesure des aérosols. Citons par exemple les travaux de Quant et al.,
(1992), Sem (2002), Held et Klemm (2006) et Hering et al., (2008) sur les compteurs de
noyaux de condensation. En ce qui concerne les instruments a détection électrique, des
travaux ont été effectués sur le temps de réponse de I’ELPI (Electrical Low Pressure

Impactor) par Held et al., (2007) et plus récemment par Damay [DAM-10].

Signalons qu’il existe d’autres méthodes, plus lourdes a mettre en ceuvre pour la
détermination du temps de réponse ; par exemple : la méthode par variation sinusoidale de
la concentration (Buzorius, 2001) ou par variation exponentielle de la concentration
(Gensdarmes et Géleoc, 2005).

La réponse du systéme de mesure au créneau d’aérosol est du premier ordre, les temps de
réponses a la montée et a la descente en concentration sont mesures a 63% (c'est-a-dire
entre 0% et 63 % de la valeur atteinte a 1’équilibre). Pour atteindre une fréquence de 10 Hz.
Le total dédi¢ a la charge, la séparation et la mesure est donc d’environ 160 ms (63% pour
100 ms).
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I11.8. Conclusions

Différents dispositifs ainsi que les protocoles de mesures pour les caractériser ont été

développés pour I’étude.

source d’ions : décharge et extraction d’ions,
production et diagnostique d’aérosol,
piége a ions,

mesure du temps de réponse,

Le protocole de I’étude de la charge est donc le suivant :

Mise en route du générateur d’aérosol et mesure de la distribution granulométrique au
DMA et PCS une fois I’équilibre atteint (20 a 30 min apres allumage)

Vérification de I’étanchéité du systéme complet et des connexions électriques

Mise en route de la pompe et réglages des debits dans les différentes parties du
systéeme (décharge, zone de mélange, CNC, électromeétre) avec le débitmetre
volumique et réglage des pressions dans la décharge et dans la zone de mélange.
Vérification du fonctionnement de la décharge (caractéristique 1(V), régimes, stabilité).
Polariser le piége a ions 30 V.

Réglage de la concentration de ’aérosol par controle du débit de dilution.

Réglage du courant de décharge par controle de la tension.

Décharge allumée, mesurer le courant de particules chargé simultanément avec la

aval

mesure de la concentration au PCS (N, “). Moyenner le courant sur le temps de
mesure au PCS.

Eteindre la décharge, attendre la décroissance du courant de particules chargées jusqu’a
0 et faire la mesure de concentration décharge éteinte, toujours au PCS pour avoir
Npamont

Reprendre les mémes mesures décharge éteinte et allumée 3 fois.

Vérifier avec la mesure au PCS 1’évolution de la taille de 1’aérosol pendant la mesure.

A la fin d’une journée d’utilisation du générateur SLG, la granulométrie de ’aérosol

produit est mesurée au DMA. Si le mode a évolué, le DEHS est alors changé.
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IV.  SOURCES D’IONS

IV.1. Introduction

Rappelons que I’objectif final est de développer un systéme de mesure de la concentration
d’un aérosol atmosphérique (N, = 10° & 10° cm™) sur au moins deux gammes de tailles
(séparation autour de 100 nm) et un temps de réponse de 100 ms. La méthode de mesure
retenue est rappelée succinctement (cf. Chapitre 11). Cette méthode est basee sur la charge
de I’aérosol par diffusion d’ions gazeux en post-décharge, la séparation par gamme de
mobilité électrique et la mesure des courants de particules chargées. Les ions sont produits
par une décharge couronne négative et soufflés hors de I’espace inter-électrodes vers la
post-décharge et mélangés avec les aérosols. L objectif de ce chapitre est de présenter les
résultats qui ont conduit au développement d’une source d’ions stable dans le temps et

optimisée en termes de densité d’ions initiale N;° maximale dans la zone de mélange.

L’étude de la source d’ions est réalisée en deux parties. La premicre concerne la décharge
électrique et vise a définir les conditions de fonctionnement (géométrie et plages de
tension) assurant un courant moyen de décharge stable dans le temps. La seconde partie
concerne 1’étude de I’extraction d’ions de I’espace inter-électrode vers la post-décharge.
Différents extracteurs sont alors étudiés selon le débit de gaz et le courant de décharge. Le
transport des ions négatifs est géré par une compétition électro-hydrodynamique. Le
confinement électrostatique ou hydrodynamique des ions est étudié dans le but d’optimiser
la densité d’ions initiale dans la zone de mélange. Si I’extracteur métallique est retenu au
final (cf 8.V.5.7), I’impossibilité de caractériser le flux d’ions entrant dans la zone de
mélange ions-aérosol dans ce cas, nous a conduit a développer des extracteurs de type
sandwich (métal-isolant-métal). Ce type d’extracteur permet, en effet, de mesurer le
courant d’ions dans la zone de mélange indépendamment du courant de décharge lq4, pour
caractériser 1’extraction d’ions et la charge de ’aérosol dans différentes configurations de
mélanges en conditions controlées, de courant d’ions extrait de la zone de décharge et

entrant dans la zone de mélange.

IV.2. Décharge électrique

L’¢étude bibliographique a montré qu’il existe différentes méthodes pour charger un aérosol
(cf. 8.1.3.6.2.d). Les décharges électriques continues sont utilisées depuis longtemps pour
la charge des aérosols en raison de leur simplicité de mise en ceuvre et des fortes densités

d’ions qu’elles produisent. Il existe plusieurs géométries pour les décharges couronnes
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utilisées comme sources d’ions pour la charge de 1’aérosol, a savoir : pointe-plan troué, fil-
grille, fil-cylindre...(cf.8.1.3.8) deux géométries ont été étudiées pointe-trou et fil-fente.
Seule la géométrie pointe-trou est exposée ici car les résultats obtenus en configuration fil-
fente n’apportent rien de plus en termes de compréhension des processus et des variables

de controble.

Aprés avoir justifié le choix de la polarité négative pour la décharge, la caractérisation
électrique des décharges en géométrie pointe-plan est effectuée en fonction des parametres
géomeétriques et électriques (tension V, distance inter-électrode dgap, rayon de courbure Rc).
La caractérisation électrigue de la décharge est basée sur I’analyse des courbes
potentiométriques (i.e. 1’évolution du courant de décharge selon la tension appliquée) et
I’identification des plages de tension des différents régimes de décharge (Trichel ou

Couronne).

Dans un premier temps, I’étude paramétrique est conduite, dans 1’air ambiant et sans parois
(systeme ouvert) pour choisir les paramétres de la décharge pointe-trou. L’étude sous flux
est ensuite effectuée en systéme fermé, I’effet de la pression et du débit de gaz sur la
caractéristique potentiométrique (I-V) est alors étudié. L’effet du débit de gaz sur la

répartition de la densité du courant ionique au plan est identifié.

IV.2.1. Etude paramétrique de la décharge pointe-plan

Les plages de tension de fonctionnement de la décharge sont étudiés selon la polarité, la

distance inter-électrodes, le rayon de courbure, la pression et la température.

IV.2.1.1. Polarité négative

Plusieurs compromis entre trois criteres exposés ci-dessous ont conduit au choix de la

polarité de la tension appliquée a la pointe pour produire des ions négatifs.

Le premier critére, est de garantir un flux d’ions entrant dans le chargeur stationnaire et
reproductible. Pour assurer la stabilité de la décharge, il faut que, pour un point de
fonctionnement donné, le régime de décharge reste le méme (Trichel ou Couronne). En
effet, la transition d’un régime a ’autre s’accompagne d’un "saut" de courant de décharge
et par conséquent du courant d’ions extrait vers la zone de mélange. Nous avons donc
choisi des conditions de fonctionnement assurant des plages de fonctionnement d’au moins
2 kV pour chaque régime. En polarité positive et pour une distance inter-électrodes

centimétrique, la plage de fonctionnement de la décharge sans filaments (dénommeés
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streamers qui conduisent a des variations temporelles du courant d’ions incompatible avec
I’application visée) est de I’ordre de 2 kV contre environ 10 kV en polarité négative. Cette
large gamme de tension de fonctionnement avec un courant d’ions extraits constant a

moins de 5% est un atout indéniable de la polarité négative.

Le second critére, la durée de vie du systéme, est fortement lié¢ a I’érosion de la pointe due
au bombardement par les porteurs de charge est plus importante en polarité négative. En
effet, une pointe alimentée en tension négative subit un bombardement ionique (ions
positifs). Une pointe alimentée en tension positive quant a elle est bombardée par des

électrons.

Le dernier critere concerne la dynamique de charge : la charge de 1’aérosol dépend au
second ordre du coefficient de diffusion des ions (au premier ordre du diamétre de la
particule et du produit N;.t). En effet, le coefficient de diffusion moyen des ions est plus
élevé pour les ions négatifs que pour les ions positifs 4,3 10° contre 2,8 10° m%s™ [ALO-
09]. La vitesse de charge, a densité¢ d’ions égale, est donc plus grande pour les ions
négatifs. Cependant, les pertes d’ions aux parois dépendent également du coefficient de
diffusion et sont donc plus importantes pour des ions négatifs. La charge d’un aérosol de
taille donnée est contr6lée au premier ordre par le produit N;.t, la décroissance de la densité
d’ions accrue pour les ions négatifs est donc défavorable. Ce compromis entre une vitesse
de charge plus élevée et des pertes plus importantes limite donc la pertinence du choix de

la polarité selon ce dernier critere.

En raison des plages plus larges de courants de décharge (avec des courants d’ions extraits
constants dans le temps), la polarité négative est donc retenue. Pour limiter les instabilités
de la décharge en raison de I’érosion de la pointe, accrue en polarité négative, le rayon de
courbure de la pointe doit étre choisi en conséquence. Toutes les courbes présentées par la

suite sont obtenues dans cette polarité.

IV.2.1.2. Tension de décharge

Pour une géometrie de décharge donnée, 1’évolution du courant de décharge et des régimes
de décharge dépend de la tension appliquée. L’évolution du courant de décharge avec la
tension appliquée a la pointe est désignée par la caractéristique |-V (caractéristique
courant-tension) ou caractéristiqgue potentiométrique. La Figure 56 représente la
caractéristique de la décharge pour une distance inter-electrodes dgap =13 mm, un rayon

de courbure de la pointe R, = 80 um et une pression dans la décharge de P= 1020 mbar.
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Les différents régimes de decharge sont identifiés. Le courant de décharge est alors mesuré
pour différentes tensions pour établir une caractéristique I-V. La succession des régimes est
décrite dans 1’étude bibliographique (cf.§.1.2.2.4.b).

@
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- 1,0.10-06 I ,o"
2
1,0-1010
% ) e ‘
1,0-.1014 | « - | | | | | | |
0 5 10 15 20

V (k\)

Figure 56 : (a) caractéristique 1-V (dgep= 13 mm ; Rc= 80 pm ; P= 1020 mbar)
(b) Oscillogramme de Trichel avec Ryes=1 MQ (C) Sur Rypes=50 Q

Les caractéristiques courant-tension et la succession des régimes (Trichel, Couronne) sont

cohérentes avec la théorie des décharges pré-disruptives.

L’identification des régimes de décharge est essentielle, pour la charge d’aérosol qui
impose une source d’ions stable en termes de densités d’ions dans la zone de mélange ions-
aérosol. En effet, une variation temporelle du courant de décharge dans une échelle de
temps supérieure au temps de charge (100 ms), induirait une variation de la densité d’ions
dans la zone de mélange et donc des conditions de charge. Les régimes de décharge qui
répondent a cette contrainte sont le régime de Trichel et le régime de décharge Couronne.
Malgré les impulsions de courant de décharge observées dans le régime Trichel (amplitude
I’ordre mA, durée quelques 100 ns cf. Figure 56¢) le courant d’ions dans la post-décharge
Imslange €st constant. La mesure a 1’oscilloscope sur 50 Ohm du courant d’ions collecté sur
les parois de la zone de mélange présente un caractere impulsionnel (comme le courant de
décharge) qui est du a un courant de déplacement. En effet les mémes impulsions sont
mesurées a contre flux (lorsque le gaz propre est injecté dans la zone de mélange vers la
décharge. Cependant, dans le régime mixte (Trichel-Couronne) causé par les variations de
tension de décharge induite par la résistance de protection (cf. 8.111.6.1), les courant Iy et
donc Imelange présentent des variations de plus de 20%, a chaque passage d’un régime a
I’autre. Le régime d’arc produit des ions par bouffées induisant la variation temporelle du

niveau de la charge des particules. Ces deux derniers régimes sont donc exclus ici.
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IV.2.1.3. Distance inter-électrodes et rayon de courbure
Pour une pression et une température de 1’enceinte de décharge données, la caractéristique
I-V et les plages de fonctionnement dépendent de la distance inter-électrodes et du rayon de
courbure de la pointe. La tension d’amorgage et celle du passage a I’arc ainsi que celle de
la transition d’un régime a un autre dépendent du divergent du champ ¢lectrique dans le
gap. Plus le champ électrique est divergent, plus les plages de fonctionnement de la
décharge sont grandes [NAS-71]. Or, le divergent du champ est d’autant plus élevé que le
rayon de courbure est petit et que la distance inter-électrodes est grande. Cependant, il
existe des compromis a respecter pour chacun de ces parametres. En effet, le but est de
dimensionner la décharge de facon a obtenir une plage de fonctionnement d’au moins 2 kV

sur les deux régimes retenus en limitant la tension de fonctionnement a 20 kV.

a.  Distance inter-électrodes dgap
Trois distances inter-électrodes sont étudiées, 4, 8, et 14 mm, pour une pointe ayant un

rayon Rc= 50 pm. L’évolution du courant de décharge et des plages de fonctionnement en
fonction de la tension est donnée par la Figure 57(a). L’évolution des plages de

fonctionnement en fonction de la distance inter-électrodes est donnée par la Figure 57 (b).
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Figure 57: régimes de fonctionnement de la décharge (R.=50um)

La tension d’amorgage de la décharge augmente avec la distance inter-électrodes (V=4 ;
4,5 et 6 kV pour dgap= 4 ; 8 et 14 mm respectivement). En effet, pour une tension donnée,
le champ réduit E/N qui contrdle I’amorgage de la décharge, est d’autant plus élevé que la
distance inter-électrodes est petite. Les gammes de tension pour chaque régime sont

d’autant plus larges que la distance inter-électrodes est élevée [NAS-71].

b.  Rayon de courbure de la pointe R,

Trois pointes de matériau identique et de rayons de courbure R.= 23 ; 63 et 132 um sont

comparées pour une distance inter-électrodes dgap= 13 mm.
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Les caractéristiques I-V pour ces pointes sont données par la Figure 58 (a). L’effet du

rayon de courbure sur les plages de fonctionnement est donné par Figure 58 (b).
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Figure 58: influence du rayon de courbure sur le fonctionnement de décharge dg,=13 mm

A potentiel fixe, plus le rayon de courbure est petit, plus le champ électrique autour de la
pointe est fort et divergent. Par conséquent, les tensions d’amorgage et de passage a 1’arc
sont d’autant plus faibles (pour dgap= 13 MM, Vamorcage= 3,8 ; 4,7 €t 5,7 KV ; Varc= 17,9 ;
18,4 et 19 kV pour R.= 26 ; 63 et 132 um respectivement). A tension constante, le courant
de décharge augmente donc pour les pointes plus fines (a V= 13 kV, lq = 165; 150 et
140 pA respectivement). Les plages de fonctionnement de la décharge sont plus larges
pour des rayons de courbure faibles. Pour la distance inter-électrodes retenue dgap= 13 mm,
les plages de fonctionnement des régimes de Trichel et Couronne sont de plus de 2 kV
pour les trois pointes utilisées, quel que soit le rayon de courbure de la pointe entre 26 et
132 pm.

C. Choix des parametres "dgqp" et "Rc"

Le choix des deux paramétres géométriques de la décharge dgsp et Rc doit respecter un
compromis. En effet, le but est de développer une source d’ions stable sur au moins 2 kV,
fonctionnant a une tension de maximale de 20 kV. Ce chargeur doit en outre étre robuste et
doit fonctionner avec un minimum de maintenance (notamment la pointe) avant une
centaine d’heures de fonctionnement (la pointe a été changée 5 fois pendant toute 1’étude,
cf. 8.1V.2.1.1.). En effet, une pointe fine offre des plages plus larges de fonctionnement en
régimes de Trichel et Couronne. Cependant, dans la polarité négative choisie, la pointe est
exposée a I’érosion par bombardement d’ions positifs. Une pointe de rayon de courbure
intermédiaire R.= 80 um est alors retenue. Cela implique la distance inter-électrodes
retenue de 13 mm afin d’obtenir des plages de fonctionnement en Trichel et Couronne

(>2kV) sans dépasser 20 kV. La caractéristique I-V ainsi que les régimes de

112



fonctionnement pour ces conditions et pour une pression P= 1020 mbar est celle donnée

par la Figure 58.

d.  Température et pression

Le flux de gaz (débit de 5 & 30 L.min™) utilisé pour extraire les ions de la décharge &
travers un extracteur de quelques millimétres de diameétre implique une surpression dans la
décharge par rapport a la zone de mélange. Cela permet de limiter la contamination de la

décharge par 1’aérosol injecté dans le chargeur.

La température ambiante dans I’enceinte de décharge varie de 20 a 30°C. Dans ces

conditions et a pression constante, le courant de décharge varie de moins de 2%.

Cependant, le courant de décharge décroit en exponentiel de 1/P (P : pression de la zone de
décharge, [HEL-94]). Les caractéristiques I-V de la décharge (dgp=13 mm, Rc= 80 pum)
pour les pressions extrémes de 1020 et 1250 mbar sont données sur la Figure 59.

140
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Figure 59 : caractéristiques I-V pour deux pressions (P=1020 et 1250 mbar)

Pour une géomeétrie (R; et dgap fixes), & tension et donc champ électrique E donnés, le
courant de décharge est plus élevé pour la pression la plus basse (1020 mbar). En effet, le
courant et les régimes de décharge sont contrélés par le champ réduit E/N. Par conséquent,
la tension de fonctionnement requise pour atteindre le méme courant de décharge est

d’autant plus faible que la pression est faible.

IvV.2.14. Distances aux parois

Dans le but de dimensionner le rayon de la chambre de décharge, 1’influence des parois sur

la caractéristique de décharge a été étudiée.

La présence des parois affecte le champ au niveau de la pointe, la tension d’amorcage

augmente donc en rapprochant les parois de 1’¢lectrode. La caractéristique 1-V est affectée.
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M. Goldman a montré que pour une influence negligeable des parois sur la décharge, la
distance entre 1’¢électrode active et les parois doit étre 10 fois plus grande que la distance
inter-électrodes (dparois= 10.dgap) [GOL-78]. Pour la distance inter-électrodes retenue
(dgap=13 mm), un rayon de 130 mm est alors requis. Neanmoins, pour dparois= 3.0gap,
I’influence est de moins de 10% quelle que soit la nature isolante ou conductrice de la
paroi. Pour I’étude, un rayon de 50 mm permet de limiter I’encombrement du systéme et

des parois métalliques tout en limitant les effets de polarisation des surfaces isolantes.

IV.2.2. Influence du flux de gaz sur la décharge

Le flux de gaz dans la décharge est utilisé pour extraire les ions de la décharge vers la post-
décharge. De plus, il permet de purger les produits de la décharge (O3, NOX..) qui, sans

flux, s’accumulent et déstabilisent la décharge.

Le flux de gaz affecte la répartition des ions dans I’espace inter-électrodes et donc le
champ de charge d’espace et le courant de décharge. Certains effets du flux de gaz sur le

courant de décharge et sur la répartition du courant d’ions au plan sont présentés.

IV.2.2.1. Sur le courant de décharge

Le courant de décharge est mesuré a tension fixe dans les deux régimes Trichel et
Couronne pour différents débits de 5 & 30 L.min™ par pas de 5 L.min™*. Comme indiqué
dans le paragraphe 8§ IV.2.1, la pression de la chambre de décharge est maintenue constante
et égale a 1020 mbar. La Figure 60 décrit 1I’évolution du courant de décharge en fonction
du débit pour des tensions de décharge V=9 et 15 kV. Le courant de décharge augmente de
moins de 5 % avec le débit. En effet, la vitesse moyenne du gaz dans la zone de décharge
est de ’ordre de quelques centimétres par seconde. La vitesse du gaz a proximité de la

pointe est alors négligeable comparée a celle des ions (qui est de I’ordre de 100 m.s'l).

200
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Figure 60 : évolution du courant de décharge en fonction du débit du gaz
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Néanmoins, le débit de gaz modifie légérement la distribution spatiale des ions. En
particulier & proximité du trou ou la vitesse du gaz est comparable & celle des ions. Dans ce
volume a I’aplomb de ’extracteur, les ions sont purgés de 1’espace inter-électrodes vers la
post-décharge (sans étre collectés sur le plan de masse), et donc le champ de charge
d’espace qui rétrocontréle le champ électrostatique a la pointe diminue. Une augmentation

du courant Igd’environ 5% est alors notée.

Par ailleurs, a pression constante, les gammes de tensions de fonctionnement des régimes
Trichel et Couronne augmentent tres peu avec le débit (moins de 200 V en passant de
Qions=52a 30 L.min'l). Dans la suite de |’étude, les mesures a débit variable seront donc
comparées a courant de décharge constant et non pas a tension de décharge constante

pour s affranchir de [’écart de 5 % du courant de décharge.

IV.2.2.2. Sur la distribution de la densité du courant ionique au plan

Le courant entrant dans la zone de mélange Ineiange dépend du courant entrant dans
I’extracteur lexracteur €t des pertes dans I’extracteur (cf.§.1V.3.1). Le courant leyeracteur dépend
au premier ordre du courant de décharge et de la taille de 1’extracteur mais aussi du débit
de gaz. Pour évaluer I’effet du débit sur ce courant lexiracteur, différentes méthodes ont été
testées. La mesure directe de ce courant est impossible car toute sonde de mesure affecte le
profil de densité d’ions. La méthode retenue est basée sur la mesure du profil de la densité

du courant d’ions au plan et I’extrapolation de ce profil au niveau de D’extracteur

(cf. §1V.2.2.3).

Le protocole expérimental pour 1’évaluation du profil de densité du courant ionique au plan
est donné (cf. 8.111.6.2). L’étude est effectuée en deux étapes. Le protocole est d’abord
validé par une série de mesures avec un plan sans orifice (systéme ouvert sans parois). Une
deuxiéme série de mesures est réalisée dans un systeme sous flux avec le méme protocole

de mesure.

Validation du protocole de mesure: la densité du courant ionique au plan de masse est
obtenue en divisant le courant mesuré sur chaque anneau par sa surface (cf.8.111.5.2).
Cependant, la surface géométrique n’est pas la surface de collection apparente. En effet, la
comparaison des résultats avec la loi de Warburg montre que les ions sont drainés
essentiellement vers les anneaux centraux. Ceci est probablement di au champ de
polarisation des surfaces isolantes séparant les anneaux (cf. ANNEXE 8:
CONFINEMENT EHD DES IONS DANS LA DECHARGE). L’effet de ses surfaces
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isolantes est donc pris en compte pour I’évaluation des surfaces apparentes. Ces surfaces
apparentes sont, dans un premier temps, calculées pour des conditions de décharge
données (Rc= 60 pm, dgap de 8, 10, 12 mm et pour une gamme de tension de 8 a 18,5 kV))
en utilisant les profils obtenus avec la loi de Warburg dans les mémes conditions. Ces
calculs des surfaces apparentes sont ensuite confirmés avec d’autres conditions de
décharge (R¢ de 30, 60, 80 et 130 um et pour une large gamme de tension allant jusqu’a 20
kV). Les profils mesurés pour une distance inter-électrodes de 11,5 mm et un rayon de
courbure de 60 um pour plusieurs tensions dans les deux régimes Trichel et Couronne, sont

donnés sur la Figure 61, ainsi que les calculs avec la loi de Warburg (cf. 8.1.2.3.2) en trait

plein.
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Figure 61 : profils j (r) pour différentes tensions en régimes Trichel et Couronne (R.= 60 um ;
dgap= 11,5 mm)

Les profils j(r) calculés et mesurés sont cohérents a 5% prés. Les surfaces apparentes

évaluées sont alors utilisées pour la mesure des mémes profils sous flux (cf. ci-dessous).

Confinement électro-hydrodynamique des ions par le flux de gaz: avant d’étudier I’effet de
débit, le premier test consiste a quantifier I’effet de 1’orifice (trou dans 1’électrode plane)
sur le courant Iy et sur les profils j(r) sans flux de gaz. Il a ét¢ montré qu’a partir du
deuxiéme anneau, la présence du trou a un effet négligeable sur le courant de décharge et

sur la densité de courant au plan.

L’effet du débit sur le courant g et sur le profil j(r) est étudié pour la source d’ions pointe-
trou (dgap= 13 m, Rc= 80 pum) et pour deux tensions en Trichel (9 kV) et en Couronne (17
KV). La pression est maintenue constante a 1020 mbar, quel que soit le debit de 5 a
30 L.min™,
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Les profils de densités sous flux sont semblables a ceux calculés par la loi de Warburg sans

flux.

06
X 51lpm
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Figure 62 : influence du débit sur le profil de densité au plan (Rc= 80 pm ; dgap= 13 mm, D=2 mm)

Cependant, la densité du courant avec un flux de gaz est plus élevée pour la partie centrale
a proximité de I’axe (3 premiers anneaux) et plus faible pour les autres, comparée a celle
obtenue sans flux de gaz. En utilisant une loi en 1/k'.cos " () (cf. ANNEXE 8:
CONFINEMENT EHD DES IONS DANS LA DECHARGE), le fit avec un écart de moins
de 5% obtenu en utilisant le test du chi-carré, a donné la puissance m’ = 5,87 (au lieu m=

4.65 sans flux) et un facteur £’= 1,67 (au lieu de k=2 sans flux).

L’extrapolation de ces fits au niveau de [’orifice, conduit a une densité au centre de
I’orifice plus élevée que dans le cas sans flux. Ce résultat s’explique par un confinement
électro-hydrodynamique des ions vers I’extracteur lié a la purge de la charge d’espace au
niveau de I’extracteur décrit au §1V.2.2.1. Malgré la variation négligeable du courant de
décharge avec le flux de gaz (cf. Figure 60), peu sensible a la réduction du champ de
charge d’espace au niveau du plan, la réduction du champ électrique radial qui
accompagne cette purge d’ions est a I’origine de la modification du profil de densité d’ions

au plan.

Il est important de signaler que les profils obtenus dans la gamme de débits entre 5 et
30 L.min™ sont similaires. L’évolution de la densité du courant a lieu essentiellement pour
des débits inférieurs & 5 L.min™. Plus de détails sur ’effet de débit sur la répartition de la
densité du courant au plan sont donnés en ANNEXE 8: CONFINEMENT EHD DES
IONS DANS LA DECHARGE.
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IVV.2.2.3. Evaluation du courant entrant dans I’extracteur : lextracteur

L’efficacité d’extraction (ou transparence ionique Imgiange/lextracteur) €t I’un des parametres
qui permet d’étudier les mécanismes de pertes d’ions dans 1’extracteur et de comparer les
différentes géométries d’extracteur. Pour calculer ce paramétre, une estimation du courant

lextracteur €St nécessaire, ¢’est 1’objet de ce paragraphe.

Méthodes de caractérisation : la premiére consiste a mesurer le courant de décharge a la
pointe et au plan. La différence de ces deux courants étant le courant d’ions extrait de

I’espace inter-électrodes non collecté au plan.

Le courant de décharge au plan est caractérisé par la chute de tension aux bornes de la
résistance de protection, mesurée par deux sondes haute-tension (cf. Figure 63) moins le

courant qui traverse la sonde connectée a la pointe :

Ipointe:(Valim'Vpointe)/Rprotection - Vpointe/Rsonde HT

<[Usonde |

I I:\)protection I
\Y

<[_sonde |

T T Valim.

pointe

> Oscilloscope

Rmes
Figure 63 : dispositif utilisé pour évaluer le courant entrant dans 1’extracteur

L’incertitude de mesure évaluée pour un courant au plan de 100 pA est de :

Vaim=-17,4 kV Vpointe= -16,4 kV Rprotection= 9,58 MQ Rsondert= 1,56 GQ Ipointe= 192 PA
AVIN=AR/R~1%

A[pointe/[pointe = ]/Rprotection. (AVaIimNalim+AVpointe/Vp0inte)+-ARprotection / Rprotection (Valim'Vpointe )
+ Vpointe-ARsonde/ I:Qsondezl 70%

L'évaluation du courant de pointe n’est pas assez précise, cette méthode a été abandonnée.

La seconde méthode consiste a extrapoler et a intégrer le profil de densité de courant

mesurée sur la surface de 1’extracteur.
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Il a été montré que pour un diamétre D=2 mm, le profil de densité du courant au plan est
indépendant du débit de 5 & 30 L.min™). Par la suite, nous faisons 1’hypothése que
I’influence du débit, dans la gamme considérée, est aussi négligeable pour les diamétres

D=1et4 mm.

Le courant entrant dans 1’extracteur lexracteur €St @lors estimé pour un courant de décharge
donné et un diamétre donné en utilisant la loi de Warburg modifiée (cf. §. 1V.2.2.2). Une
estimation de ce courant est donnée par la relation leygractesr=0t.1¢ (@vec a=0,05; 0,012 et
0,003 pour D=4, 2 et 1 mm respectivement). Le profil réel de la densité du courant ionique
au-dessus de l’extracteur n’est donc pas mesuré. Cependant, une estimation du courant
lextracteur €St possible par 1’extrapolation du profil de densité de courant au niveau du
I’extracteur. La Figure 64 représente les estimations du courant leyracteur avec et sans flux
pour deux courants de décharge (I4= 10 et 100 pA) et trois orifices de diameétre D=1, 2 et 4

mm. Ainsi, le débit de gaz augmente le courant lexracteur de plus de 25 %.

5000
ly= 100 pA
4000 —— Avec flux
_ e 5ans flux A
£ 3000
0
£ 2000
1000
0
0 1 2 3 4 5

D (mm)

Figure 64 : estimation du courant leyracteur €N Présence du débit de gaz

Limites de cette méthode : les mesures du courant entrant dans le chargeur Ingiange montrent
que le courant legracteur €St Sous-estimé par cette méthode. En effet, dans certaines
conditions (15<30 MA et Qion >20 L.min™), le courant Imetange €St plus élevé que le courant

lextracteur €Stimé quel que soit le matériau des parois de I’extracteur.

Limite 1: profil réel au dessus du trou inconnu : la Figure 64 illustre un profil de densité de
courant d’ions probable au dessus de I’extracteur (en gros pointillés), différent du fit utilisé
pour estimer le courant d’entrée avec un creux au centre lié a la réduction de la densité de

lignes de champ.
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Figure 65 : profil de densité de courant réaliste au dessus de 1’extracteur

La méconnaissance du profil de densité d’ions au-dessus de 1’extracteur est un handicap
pour 1’évaluation de lexacteur. Nous avons néanmoins choisi d’utiliser le fit (§.1V.2.2.2) pour
rendre compte de la forme du profil mesuré de densité de courant au plan grace au

paramétre o décrit ci-dessus.

Limite 2: polarisation des parois internes de [’extracteur . le plan utilisé pour 1’estimation
des profils J(r) est composé de deux couches, une couche métallique pour les anneaux
déposées sur une couche isolante en époxy. La couche isolante de 1’extracteur retenu pour
I’étude est en polytéréphtalate d'é¢thyléne (PTPE) qui possede une résistivité de surface plus
élevée ( cf.8.111.6.2). Le champ de polarisation de surface dans ce cas est plus grand. Ce
champ de surface limite le courant lexracewr (Cf. 8.1V.3.3.1.a) et implique que le courant

Iextracteur SOIt SOUS'eStl mé

IV.3. Extraction d’ions

Le but ici est d’identifier les processus qui gerent I’extraction d’ions et les parametres de
controle. Pour atteindre un produit N;.t du méme ordre de grandeur que celui des chargeurs
commerciaux, de I’ordre de 10°a 10’ s.cm™ [BIS-05], une densité moyenne d’ions dans la
zone de mélange, de 1’ordre de 10° cm™ est requise pour compenser le temps de charge de

50 ms. En effet, le courant de particules chargées est proportionnel au nombre moyen de
charges par particule gy, & la concentration N, et au débit d’aérosol Qa (Ip @ 0p.Np.Qa). Pour

limiter I’encombrement et le colit du systéeme de pompage, le débit d’aérosol a prélever
doit étre minimal. De plus, rappelons que la concentration de I’aérosol a mesurer est faible
(10° & 10°cm™®). La charge de I’aérosol et donc la densité d’ions extraite doit étre

optimisée pour atteindre un nombre moyen de charge par particule g, le plus éleve
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possible. Pour des densités d’ions unipolaires qui dépassent 10° cm™, les répulsions
¢lectrostatiques engendrent une décroissance de la densité d’ions pendant ce temps de

charge. Le profil de densité d’ions dans les chargeurs étudiés est donc hétérogéne

Apres la définition des conditions de fonctionnement de la décharge, 1’extraction d’ions a
été optimisée en configuration pointe-trou pour augmenter la densité d’ions a I’entrée de la
zone de mélange. Pour cela, différents extracteurs ont été ¢tudiés. L’extracteur métallique
ne permet pas de mesurer le courant d’ions injecté dans la post-décharge car une partie de
ces ions est collectée sur le plan métallique en aval de I’extracteur. Des extracteurs de type
« sandwich » ont donc été utilisés pour séparer le courant collecté en aval de 1’extracteur

lcolection, dU courant de décharge lq4 et étudier 1’extraction d’ions.

IV.3.1. Phénoménologie

Le transport des ions dans la décharge, I’extracteur et la post-décharge, est contrélé par une
compétition électro-hydrodynamique entre les forces eélectrostatiques et les forces
d’entrainement par le flux gazeux (débit et vent ionique). Le courant d’ions mesuré en
entree de la zone de mélange Ingiange dépend du courant entrant dans 1’extracteur appelé ici

lextracteur €t des pertes sur les parois de 1’extracteur lyarois.
p

La Figure 66a illustre la répartition des ions dans la décharge, 1’extracteur (métallique) et
dans la post-décharge. Par soucis de lisibilité du schéma, les dimensions de chaque partie,
notamment celles de 1’extracteur, ne sont pas respectées. Les trajectoires des ions au

niveau de I’extracteur sont représentées sur la Figure 66b.

’ Pointe
1

pointe

lextracteur ly

] [ | S
! !

i\»
mélange collection
—— Surle plan de masse
- —— al’entrée de I'extracteur
---------- a la sortie de I’extracteur
—-—- Par collection sous lI’extracteur

(a) lgrile (b) — -+ Sur la grille de mesure

Figure 66 : répartition et trajectoires des ions dans les trois zones (décharge, extracteur et mélange)

Vu les dimensions millimétriques de I’extracteur, la majeure partie du courant de décharge
(plus de 95%) est collectée sur le plan de masse. L’autre partie lextracteur rentre dans

I’extracteur. Les répulsions électrostatiques représentent la cause principale des pertes
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d’ions dans D’extracteur. Ce courant perdu dans I’extracteur est désigné par lparois. L€
courant qui sort de I’extracteur (lextracteur = lparois = Imélange= lcollectiontgritie) €St collecté en
partie sur le plan de masse en aval de D’extracteur. La fraction résiduelle des ions
disponibles pour la charge des aérosols est mesurée sur une grille positionnée dans le
chargeur (cf. 8.111.6.3).

I1 est possible de distinguer trois zones de collection d’ions sur les bords d’entrée et sortie
et sur les parois internes de I’extracteur lparois. L€ renforcement géométrique du champ sur
les bords de I’extracteur accroit la collection d’ions. Pour limiter ces pertes d’ions, les
bords d’entrée et de sortie sont arrondis. En effet, il a été montré que dans les mémes
conditions, le courant Imglange aUgMente d’environ 10% avec ces bords arrondis comparés

aux bords droits.

La proportion du courant de décharge sortant de I’extracteur Ingiange N€ dépasse pas 5 % du
courant de décharge lg, pour un extracteur de diamétre D=4 mm. Plus de 95 % du courant
de décharge est collecté sur le plan de masse l4. Néanmoins, malgré cette faible proportion,
un choix adapté des paramétres de I’extracteur permet d’atteindre les densités d’ions

initiales requises, de 1’ordre de 10 em™,

Temps de transit et temps de dérive : dans tout volume contenant des ions unipolaires, le
transport des ions est controlé par le champ électrique créé par ces ions. L’évolution
temporelle de la densité d’ions induite par ces « self-répulsions » est la suivante [WHI-61]
(cf. 1.2.3.3) :

N 1

Ny 1+NoW.z
avec t, le temps, Ny, la densité d’ions initiale et W, le taux d’expansion (W = B.e?/g),
1/(No.\P) est proportionnel a un temps. Ainsi, par analogie, le transport des ions dans
I’extracteur (également contrdlé au premier ordre par self-répulsions) peut étre décrit par le

rapport de ces deux temps caractéristiques:

Le temps de transit des ioNns tiansit ions: ¢’est le temps moyen (i.e. t) qu’il faut a un ion pour
parcourir la distance entre I’entrée et la sortie de 1’extracteur. Dans notre cas, ce temps est
en premicre approximation, reli¢ au temps de transit du gaz dans D’extracteur, défini
comme le rapport du volume de I’extracteur sur le débit du gaz, i.e. en négligeant le vent

ionique dans I’extracteur :
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t __ Volumeegytracteur
transit gaz -

Qgaz

En toute rigueur, le temps de transit des ions est différent du temps de transit du gaz. 1l est
plus petit dans le cas ou la différence de densité entre I’entrée de I’extracteur et sa sortie
créé une composante axiale de champ favorable a I’extraction. D’autres cas peuvent étre
cités ou le temps de transit des ions est plus grand que celui du gaz (cf. 8.1V.3.3.2.c). Le
temps de transit d’un ion dépend donc de la vitesse du gaz (qui est fonction du débit et du
diametre de I’extracteur, d’une part et de la vitesse de vent ionique sur 1I’axe de I’extracteur

d’autre part), et de la composante axiale du champ dans 1’extracteur.

Temps de dérive tgrive: ¢’est le temps moyen qu’il faut pour qu’un ion atteigne la paroi de
I’extracteur. Le temps de dérive dépend donc du diameétre de D’extracteur et de la
composante radiale du champ électrostatique E, créé par la charge d’espace ionique dans
I’extracteur et qui est proportionnelle a la densité d’ions N. Il peut étre assimilé a 1/(No. ¥)

dans la formule de Whitby.

Il est a noter que ces deux temps caractéristiques tiansit €t taerive SONt inter-dépendants (tous
deux sont liés et contrélent le profil de densité d’ions dans I’extracteur). En effet, toute
modification du temps de transit affecte aussi le temps de dérive et inversement. A titre
d’exemple, une augmentation du débit de gaz dans I’extracteur diminue (i) le temps de
transit du gaz et donc des ions et (ii) la densité d’ions, a cause de la dilution, et donc la
composante radiale du champ de charge d’espace ce qui a pour conséquence d’augmenter

le temps de dérive.

IV.3.2. Caractérisation de I’extracteur métallique

L’extracteur des ions utilisé par de nombreux auteurs [WHI-61] pour la charge d’aérosols
est un plan métallique percé. Ici, la partie non collectée sur le plan de masse en aval de
I’extracteur du courant d’ions lgriie €St mesuré a 3 cm du plan de masse (cf. 8.111.6.3) pour
un extracteur métallique de diamétre D = 2 mm et d’épaisseur h = 1 mm. Le débit de gaz
estde 5et 30 L.min™.

Pour les deux debits de gaz, le courant lgiie augmente avec le courant de décharge .
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Figure 67 : courant d’ions mesuré a la grille lqrije pour un extracteur métallique d’épaisseur h = 1
mm et de diamétre D = 2 mm

Cependant, 1’évolution de ce courant lgyije n’est pas lin€aire avec le courant lg. Cette non-

linéarité entre Iqriie et Iy peut étre expliquée par :

(i) Un courant entrant dans 1’extracteur non linéaire avec le courant de décharge en raison

des effets de bords a I’entrée de I’extracteur.

(i1) Des pertes d’ions dans 1’extracteur plus importantes liées a la fois a la densité d’ions

dans I’extracteur au champ de Laplace de la pointe dans I’extracteur.

(111) La répartition d’ions est controlée par les forces €lectrostatiques a partir d’une densité
d’ions critique. La fraction du courant d’ions collecté sous le plan en aval est donc de plus
en plus importante lorsque la densité d’ions en sortie de I’extracteur augmente conduisant
au "plafonnement” du courant lgine. 1l Sera montré, par la suite, que cette hypothése est
vérifiée (cf.8.V.4.1.2). Les deux autres restent cependant probables. Pour évaluer le
courant extrait Ingiange, 1€ courant leorection €St mesure en separant électriquement les plans

en aval et en amont de 1’extracteur de type « sandwich » (cf. §1V.3.3).

Estimation de la densité d’ions initiale N en sortie de I’extracteur métallique : le courant
Imslange €St estimé grace a I’évaluation du courant collecté sous I’extracteur lcoliection €N
extrapolant les résultats obtenus avec un extracteur sandwich (cf.8.1V.3.3). Cette
extrapolation est entachée d’erreur car la polarisation de la couronne isolante (en PTPE)
modifie la répartition des ions en sortie de 1’extracteur. Néanmoins, le but est d’estimer un
ordre de grandeur de la densité d’ions. L’estimation réalisée, suppose donc, que la
répartition du courant d’ions en sortie de 1’extracteur ne dépend que de la densité d’ions a
la sortie de I’extracteur et de la vitesse du gaz (donc du débit de gaz pour un diamétre
donné, cf. 8.V.4.1.2).
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La densité d’ions initiale N;° pour un extracteur métallique d’épaisseur h= 1 mm et de
diamétre D= 2 mm est estimée a environ 10° cm™. Pour augmenter cette densité, un
extracteur d’épaisseur h= 0,5 mm est retenu. Cet ordre de grandeur est cohérent avec la
densité visée pour 1’é¢tude. Un extracteur métallique permet d’obtenir les densités d’ions
initiales requises pour charger les aérosols en 50 ms, i.e. pour atteindre des produits N;.t de
10%4 10" s.cm™ (cf. §. 11.2.2).

Cependant, comme indiqué ci-dessus (cf.8.1V.3.3.1), I’étude de I’extraction d’ions et celle
de la charge des aérosols nécessitent I’évaluation du courant Ipglange. L’ extracteur de type
sandwich "meétal-isolant (PTPE)-métal" est utilis¢é dans ce qui suit pour 1’étude de
I’extraction d’ions et dans le chapitre prochain pour 1’étude de la charge dans les

différentes configurations de mélange.

IV.3.3. Etude de I’extraction : extracteur métal-isolant-métal
L’extracteur de type "sandwich" utilisé pour I’étude est représenté sur la Figure 68 et décrit

au paragrapheg 111.6.3.

Afin de limiter ’effet de la polarisation des parois du PTPE sur le courant entrant dans
I’extracteur lexracteur €t sur la répartition d’ions en post-décharge, les bords de I’isolant sont
chanfreinés a ~ 30°. De plus, les bords des deux couches métalliques en entrée et en sortie
de I’extracteur sont arrondis afin s’affranchir de I’effet de bords sur les pertes d’ions
(cf.8.1V.3.1). Une partie du courant entrant dans I’extracteur lesracteur €St COllectée sur les
parois de la premiére couche metallique (Iparois fleche du dessus sur la Figure 68). Les
parois isolantes collectent aussi des ions, ce qui conduit & sa polarisation (lpareis fléche du
dessous sur la Figure 68). Ces ions sont essentiellement drainés vers le plan métallique en
amont de I’extracteur. En effet, le diameétre du plan en aval de I’extracteur est plus grand

que celui des deux autres couches (D’=3 mm contre D=2 mm).

Metal Zone de décharge
Isolant (polytéréphtalate d'éthyléne 7|gxtra9te7ur7

&

Icolle(:tion

Post-décharge

Figure 68 : répartition d’ions de I’entrée de I’extracteur a la grille de mesure.

Cela a pour effet de rallonger le chemin de fuite vers le plan en aval de I’extracteur et

favorise donc le drainage des ions collectés sur I’isolant vers le plan de masse en amont
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(cf. 8. 111.6.3). Le courant d’ions qui sort de ’orifice de la couche isolante est dénommé
courant Insiange. Une partie de ce courant est collectée sur le plan métallique lcoiection €t
Pautre sur la grille lgiie. La répartition de ces courants est étudiée au paragraphe
(cf.8.v.4.1.2).

Notations : Le champ électrique en chaque point est la somme de trois composantes de
champ : Ici, nous adoptons une notation spécifique pour éviter toute ambiguité sur le type
du champ (Laplace, charge d’espace ou surfacique), la/les composante(s) axiale ou radiale
du champ en question, la zone ou est considéré le champ (zone de décharge, extracteur ou
zone de mélange) et 1’origine de la création de ce champ. La forme générale est donc

donnée par :

E type du champ(L. p. o) : erée par (o1, o p2....y: " ) (zone considérée, notée 1 ou 2 ou 3), avec

- Entre parenthéses: la zone considérée, (1 pour la décharge, 2 pour 1’extracteur et 3 pour la
zone de mélange),

- En indice : la composante considérée r pour radiale et z pour axiale (paralléle a 1’axe de
symétrie de la pointe et de I’extracteur),

- En exposant: le type de champ (L pour Laplace, p pour charge d’espace et ¢ pour la
polarisation de surface), puis la zone dans laquelle le champ considéreé est créé (1, 2 ou 3).

Dans le cas ou il n’y a pas de précision sur I’indice ou I’exposant cela signifie que tous les

points sont pris en compte.

Exemple : E,*%(2): la composante axiale z du champ surfacique o, créé par la

polarisation de surface de I’extracteur « 2 » en indice, dans I’extracteur « (2) ».

IV.3.3.1. Géométrie de I’extracteur—> courant entrant et pertes

Afin de déterminer la géométrie de I’extracteur, I’influence de la forme et le diamétre de

Porifice sur I’extraction des ions est étudiée.

a. Polarisation des parois isolantes selon la forme

Ce paragraphe vise a illustrer 1’effet de la composante axiale du champ surfacique créé par
la polarisation de surface de I’isolant EZG’Z(l) sur le courant entrant dans I’extracteur selon le
diamétre et la forme des parois. En effet, nous allons montrer que cette composante de
champ influe sur les pertes d’ions a I’entrée de I’extracteur, ce qui diminue lextracteur,

notamment pour de petits diamétres (D=1 mm).
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Pour rendre compte de ces effets, le courant Ingiange @ €té mesuré dans les mémes conditions
avec des bords droits de la couche isolante (PTPE), puis avec des bords chanfreinés
(cf. Figure 63) pour trois diameétres d’extracteur différents (D =1, 2 et 4 mm).

Afin de limiter les divergences des conditions d’expérience, le temps de transit est gardé
constant. Pour cela, le débit est contrdlé pour chaque diamétre afin d’avoir une vitesse de
gaz dans ’extracteur de 26 m/s (pour Qjons= 1,3 ; 5 et 20 L.min™* pour D=1,2et4 mm
respectivement). Notons que le chanfrein des bords conduit a une augmentation du volume
de I’extracteur qui implique que la vitesse du gaz dans 1’extracteur plus faible et donc un

temps de transit plus grand et par conséquent a une probable augmentation des pertes.

La Figure 69 représente le rapport des courants Insange mesures avec et sans chanfrein des
parois isolantes (Imglange (Chanf.)/Imgsiange (droit)) en fonction du courant lq. L’évolution de ce
rapport permet de rendre compte de 1’influence de la polarisation des parois sur 1’injection

du courant lexracteur €t sur la réduction des pertes dans et en aval de 1’extracteur.

D= 1mm D=2et4mm
= 40 4
o
RS
Q
2 30 H
S
©
_E
= 20 A
c
]
S
= _ - 0,4
2 10 ->%--D=2mm :
=4 |
é —-D=4mm - 02
|
0 : 1 : 1 : 1 0
0 50 100 150 200

I (LA
Figure 69 : influence de la polarisation de surface de I’isolant sur I’injection des ions dans
I’extracteur et les pertes d’ions aux parois

Pour un diametre d’extracteur D =1 mm, le rapport des courants lmgiange Mesurés pour des
bords chanfreinés et celui pour des bords droits varie de 18 a plus de 30. En effet, pour des
bords droits et pour un courant de décharge de 160 pA, le courant Imgiange €St trés faible

6 nA contre 85 nA pour les bords chanfreinés.

Le faible courant Ineiange Mmesuré avec des bords droits est lié a une augmentation des pertes
sur les bords du plan en amont de I’extracteur causée par la polarisation de surface du
PTPE: pour un diamétre d’extracteur D =1 mm, la polarisation des bords du PTPE est le
processus dominant sur les pertes des ions a I’entrée de 1’extracteur. Cependant, pour

D=2 mm, l’influence est trés faible (le rapport vaut environ 1,3) et pour D=4 mm,
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I’influence des parois isolantes est négligeable puisque le rapport ne dépasse pas 1,05.

Plusieurs éléments d’interprétation sont donnés ci-dessous :

- Effet du chanfrein : les lignes de champ créé par la polarisation de surface de 1’isolant
PTPE pour des parois a bords droits et chanfreinés sont représentées sur la Figure 70 (les
ions sur la surface sont symbolisés par des signes ‘-°). Les lignes de champ des autres

composantes de champ dans I’extracteur ne sont pas représentées.

E, o2 (2)

Bords droits Bords chanfreinés

Figure 70 : représentation des lignes de champ créé par la polarisation des bords isolants de
I’extracteur

Pour rendre compte de I’effet de la polarisation des parois isolantes sur lexiracteur, 12
composante axiale du champ de surface est tout d’abord considérée E,”? (2). Le chanfrein
a un effet favorable aussi bien a ’entrée de I’extracteur qu’a la sortie. A I’entrée, le champ
axial limitant 1’injection des ions dans I’extracteur est réduit. A la sortie de ’extracteur, le

champ axial, favorable a 1’extraction, augmente avec le chanfrein.
b 9

Il faut noter que la composante radiale créée par le chanfrein E,2(2), est aussi favorable a
I’extraction d’ions car elle permet de limiter les pertes d’ions dans et en aval de

I’extracteur. Par conséquent, ces deux effets tendent tous les deux a augmenter Imelange.

Effet du diametre de ’extracteur : 1’effet de la polarisation des parois sur I’injection d’ions
dans I’extracteur et sur les pertes dans et en aval de I’extracteur est d’autant plus important
que le diamétre est petit. Cela est dii & la décroissance en 1/r? du champ électrostatique (r
étant la distance par rapport a la charge). Plus le diametre de 1’extracteur est faible et plus
le champ surfacique axial s’oppose a I’arrivée des ions dans ’extracteur, mais aussi les

pertes dans et en aval de I’extracteur

Confirmation de [’effet de la composante axiale du champ surfacique sur le courant
entrant : 1l faut signaler que pour un diamétre D=1 mm, avec des parois droites en époxy,
le courant Imglange Vaut 60 nA contre 6 nA pour le PTPE. L’effet de la polarisation de

surface cité ci-dessus, qui limite lexracteur aveC le PTPE, expliquerait ce résultat, sachant que
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la composante radiale qui limite les pertes dans I’extracteur est moins intense pour 1’époXy.
En effet, la résistivité de surface du PTPE est 10 a 100 fois plus grande que celle de

I’époxy, le potentiel de surface est donc plus important dans le cas du PTPE.

Pour limiter I’effet de la polarisation de surface sur I’extraction d’ions, qui dépend en plus
du diamétre de I’extracteur, les bords du I’isolant (PTPE) sont chanfreinés dans toute

I’étude.

b. Diamétre d’extracteur

Le courant Imeiange dépend, du courant entrant lexracteur €t des pertes dans I’extracteur. Pour

une forme de parois d’extracteur donnée, lexiracteur dépend, au premier ordre, du courant de

décharge et du diamétre de I’extracteur.

L’effet du diameétre sur le courant Imgiange @ €t€ étudie soit a vitesse de gaz constante soit a
débit constant, pour trois diamétres 1, 2 et 4 mm. L’évolution du courant Iygange €n fonction
du diametre pour différents courants de décharge est donnée sur la Figure 71, pour une
vitesse de gaz dans D’extracteur constante d’environ 26 m.s*t (pour Qions= 1,3; 5 et
20 L.min™ pour D=1, 2 et 4 mm respectivement) et sur la Figure 71b pour un débit de gaz
de 5 L.min™.

Pour la distance inter-électrodes choisie (dgap= 13 mm), la vitesse du vent électrique au
niveau du plan est de moins de 6 m.s™ pour un courant de décharge de 60 pA [BEQ-02].
La vitesse du vent électrique représente donc moins de 20% de la vitesse créée par le débit

de gaz (26 m.s'l). Elle est supposée constante pour les différents diametres d’extracteur.

= =5]Ipm
2500 Vgaz 26 m/s 2500 Q\ons p
—-—10 pA
2000 2000
=75 pA
< 1500 ~©-115 pA f:c, 1500
2 g
g 1000 é 1000
_E (a) £ (b)
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0 0 &—/‘ﬁ‘—/—ﬁ
0 1 2 3 4 5 0 1 2 3 4
D (mm) D (mm)

Figure 71 : évolution du courant Ingjange €n fonction du diamétre d’extracteur pour différents courant
de décharge. (a): a vitesse de gaz constante, (b) a débit constant

Dans les deux cas, le courant Ingange augmente avec le diamétre de I’extracteur quel que

soit le courant de décharge.
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A vitesse du gaz quasi-constante dans 1’extracteur (en négligeant la variation du vent
ionique) sur la Figure 71a et pour un courant de décharge constant, I’augmentation du débit
de gaz (pour compenser 1’augmentation du diameétre et conserver une vitesse de gaz
constante) se traduit par des densités d’ions plus faibles. Le temps de dérive dépend de la
densité d’ions qui définit le champ radial induit par la charge d’espace et du diamétre de
I’extracteur qui fixe la distance a parcourir dans ce champ. La réduction des pertes aux

parois (augmentation du temps de dérive) justifie I’augmentation du courant Iyngjange-

A débit constant, Qions= 5 L.min™, pour un temps de transit 4 fois plus faible pour un
diamétre de 4 mm que de 2 mm, le courant Ingiange €St plus de 5 fois plus grand. Méme dans
ces conditions défavorables a 1’extraction pour de grands diamétres, le courant Inmglange
augmente avec le diamétre. Ces résultats semblent montrer que la croissance du courant
entrant dans D’extracteur avec le diamétre permet de compenser les pertes dans

I’extracteur.

L’évaluation du courant leyracteur (CF.8.1V.2.2.3) permet d’estimer ’efficacité d’extraction
Imétange/ lextracteur- Pour un diametre d’extracteur croissant, I’efficacité d’extraction diminue, a
I’inverse des courants entrant leytracteur €t SOrtant lpgiange de I’extracteur. En raison d’un
courant lexiracteur plus élevé pour des diametres plus grands et de I’effet de la composante
axiale du champ de Laplace E,;**(2) qui est favorable a ’extraction d’ions, le courant

Imélange aUgMeNte avec le diametre.

IV.3.3.2. Extraction a géométrie fixée selon les temps caractéristiques
Le couplage des temps caractéristiques tiansit €t taerive st analysé a partir d’une étude
paramétrique (courant de décharge, débit de gaz, et champ de Laplace axial dans
I’extracteur) dans la forme d’extracteur définie au paragraphe précédent (bords biseautés)

et pour un diametre de D=2 mm (diamétre retenu au paragraphe 8.V.4.1.2.b)

a.  Courant de décharge: champ de charge d’espace dans I’extracteur
Rappelons que le temps de dérive tgrive dépend au premier ordre du diametre de

I’extracteur et du champ radial dans ’extracteur. La composante radiale du champ est
égale a la somme des composantes radiales des champs électriques (champ de Laplace, de

charge d’espace et de polarisation de surface).

Le courant de décharge est contrélé par la tension appliquée a la pointe de décharge.
L’augmentation de la tension implique une augmentation : (i) du courant entrant dans

I’extracteur lexeracteur (i) de la densité d’ions a I’entrée et dans ’extracteur donc (iii) du
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champ de charge d’espace dans ’extracteur mais aussi (iv) du champ de Laplace de la

pointe (E-1(2)) et (v) de polarisation de surface des parois isolantes (PTPE).

La Figure 72 montre (a) le courant Imgiange €t (b) le rapport Imsiange/la €n fonction du courant
l4 pour un extracteur de diamétre D=2 mm et des débits de gaz Qions=5 et 30 L.min™". Pour

un diametre et un débit fixes, le temps de transit du gaz dans 1’extracteur est constant.
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Figure 72 : (a) courant lpgiange €t (0) rapport Iingrange /14 €N fonction du courant Iy

Le courant Insiange Croit quasi-lineairement en fonction du courant lg. L’augmentation.de

Imélange s’ explique alors par I’augmentation de lexracteur qUi @ugmente avec lq (cf.8.1V.2.2.3).

Les augmentations des deux champs de Laplace E,~'(2) et de polarisation de surface
E.?(2) sont favorables a I’extraction des ions sur les parois de I’extracteur . Cependant,
I’augmentation du champ de charge d’espace E;*“(2) réduit le temps de dérive des ions et

tend a « pousser » les ions vers les parois.

L’évolution du rapport Imgange/ l¢  rend compte de I’évolution du champ total dans
I’extracteur sur I’extraction d’ions. Le courant In¢ange @UgMente certes avec le courant Iy
mais le rapport Imeiange /14 décroit en fonction du courant Iq. La proportion d’ions collectés
sur les parois augmente donc avec le courant entrant dans I’extracteur (lextracteur €t 12 densité
d’ions a D’entrée de I’extracteur qui en dépend. Cette décroissance de I’efficacité
d’extraction des ions de la décharge (Imelange / 14) avec le courant de décharge implique que
Peffet du champ radial de charge d’espace E, est dominant par rapport a I’augmentation du

champ électrique axial deux autres champs E_ et E; qui auraient pour effet d’augmenter le

Un courant Iy plus élevé conduit donc a augmenter la composante radiale du champ de
charge d’espace ce qui réduit le temps de dérive des ions. Les effets illustrés dans ce

paragraphe sont identiques quel que soit le débit dans ’extracteur allant de 5 a 30 L.min™.
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b.  Débitde gaz
Les évolutions du courant Imglange S€lon le débit de gaz pour un diametre d’extracteur D=2

mm, et différents courants de décharges dans les régimes Trichel (10et30 pA) et
Couronne (100 et 150 pA) sont illustrées par la Figure 73.

1400 5E+16
=10 pA

1200
+30pA 4E+16 =10pA

1000 —+-100 pA =30 pA
800 150 pA 3E+16 100 pA

<150 pA

N (m3)

2E+16

400
1E+16
200 E/E/E/—/E/E/E A\A\A_ﬁ\a‘a

Qions (Ipm) Qions (IPM)

Figure 73 : évolution du (a) courant Ineange €t (0) de la densité d’ions estimée N en fonction du
débit
A courant de décharge constant, le courant Imétange aUgMente linéairement avec le débit. En
effet, le débit affecte les temps caractéristiques (tiansit €t tasrive). L’augmentation du débit
favorise I’extraction des ions par (i) réduction du temps de transit et (ii) augmentation du
temps de dérive induit pas la réduction de la densité d’ion par dilution et donc du champ

radial de charge d’espace.

Enfin, quel que soit le courant de décharge, la densité d’ions initiale en entrée de la zone de
mélange N décroit. Cette décroissance de la densité d’ions implique une augmentation du
courant Imgiange li€e a I’augmentation du débit et ne compense pas I’effet de dilution de la

charge d’espace.

c.  Champ de Laplace dans I’extracteur

Le temps de transit des ions dans I’extracteur ainsi que les variables dont il dépend ont été
definis au 8 IV.3.1. Dans ce paragraphe, une composante de champ de Laplace axial est
appliquée dans le but d’augmenter la vitesse axiale des ions et donc diminuer leurs temps
de transit dans l’extracteur. Cependant ce champ affecte également le courant d’ions

entrant et la densité d’ions dans 1’extracteur.

Cet effet est illustré ici par la polarisation de 0 a -1200 V du plan en amont de I’extracteur.
La polarité choisie est négative. La tension de la pointe est adaptée pour obtenir le méme

champ de Laplace dans 1’espace inter-électrodes et donc le méme courant de décharge. Le
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diamétre de Pextracteur est D =2 mm et le débit Qions =5 L.min™, rappelons que la vitesse

du gaz dépend du débit, de la section de passage et du vent électrique.

Plan décharge (amont extracteur)

- Voo | =~ Rm|J_-|
JT_

Plan (aval extracteur)

Figure 74 : schéma du dispositif d’étude de I’effet de polarisation du plan sur I’extraction

Le champ axial ainsi créé dans 1’extracteur est donc contrdlée par la différence de potentiel
entre les plans en amont et en aval de I’extracteur. Le champ résultant dans I’extracteur,
suppose proportionnel a Vo, doit étre inférieur a la rigidité diélectrique de 1’isolant
(PTPE). En effet, I’amorcage d’une décharge entre les deux plans produirait des ions et
entrainerait donc des artefacts pour la mesure du courant lngange. POUr éviter cet artéfact,
nous avons d’abord vérifié que le courant de fuite du plan polarisé vers le plan en aval de
I’extracteur est nul, quand le plan en amont est polarisé et que la tension a la pointe est
nulle. L’effet du temps de transit, controlé par le champ de Laplace axial E,;-?(2), est
illustré sur la Figure 75 par 1’évolution du courant lngange €n fonction de la tension de

polarisation de I’extracteur pour un courant de décharge constant de 150 pA.

A 400

\A\\A\ 300
~% 100

-1200 -1000 -800 -600 -400 -200 0

Imélange (nA)

Vpol (1) V)

Figure 75: courant l¢iange S€lON la tension de polarisation Vg
Le courant Ineange 2UgMente linéairement avec la tension de polarisation Vi . Les lignes de
champ créé par la polarisation du plan sont représentées sur la Figure 76. Bien que les
autres composantes du champ E, et E, soient affectées, elles ne sont pas représentées. En
effet, la composante du champ axiale augmente la vitesse des ions ce qui conduit, a courant
lextracteur cOnstant & une diminution de la charge d’espace et donc a augmenter le temps de

dérive.
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Figure 76 : représentation du champ électrique créé par la polarisation du plan 1.

Le temps de sejour des ions a proximité des parois diminue, ces ions qui sans champ

supplémentaire sont collectés aux parois parviennent donc a sortir de 1’extracteur.

La polarisation des parois isolantes crée une composante de champ radiale sur les bords de
I’extracteur. Ce champ radial est défavorable a la collection des ions sur les bords

supérieurs (réduction du temps de dérive) et I’augmente sur les bords inférieurs.

En conclusion, la composante axiale de champ de Laplace augmente la vitesse axiale des
ions et diminue donc leurs temps de transit dans I’extracteur. De plus, I’augmentation des
vitesses axiales des ions se traduit également par une réduction de la densité d’ions, donc
du champ de charge d’espace radial qui augmente le temps de dérive. Enfin la purge des

ions dans I’extracteur augmente probablement le courant d’ions entrant dans I’extracteur.

Le champ de Laplace dans I’extracteur permet donc d’optimiser 1’extraction des ions, en
réduisant le temps de transit des ions (réduction des pertes) et en augmentant a la fois le
temps de dérive et le courant entrant dans I'extracteur leracteur- TOUtefOIS, cette méthode
impose ’utilisation d’alimentation supplémentaire et ne sera pas retenue dans le chargeur

final.

d.  Transport EHD des ions selon le rapport tiransit/tasrive

Le transport d’ions dans D’extracteur est contrd6lé par une compétition électro-
hydrodynamique. Bien que la composante du champ radial est induite par la charge
d’espace et non pas par polarisation d’une électrode comme dans le cas des ESP, cette
compétition EHD peut étre décrite par le formalisme de Whitby (8.1.2.3.3). Ce formalisme
donne ’efficacité d’extraction définie comme la densité (de particules chargées) en sortie
du systéeme sur la densité a I’entrée du systéme en fonction du rapport des temps tgerive/tiransit
(cf.8.1.2.3.3). Ainsi, a débit constant, en négligeant I’évolution des vitesses des ions liées a
la vitesse du vent électrique, le rapport Insiangellextracteur, relatif a 1’efficacité d’extraction

aussi appelée pénétration ionique, dépend du rapport des densités d’ions N;%/Ne.
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Ce rapport du temps est donné en fonction de la surface de collection, du débit de gaz et du
champ électrostatique dans 1’extracteur. L’évolution du champ dans I’extracteur n’étant
pas connue, notamment pour 1’extracteur sandwich ou le champ total est la somme de
plusieurs composantes de Laplace, de charge d’espace et de polarisation de surface,

différentes hypotheses sont posées pour calculer ce rapport de temps :

(i) Estimation du courant leyiracteur : SUPPOSE proportionnel a la surface de I’extracteur et
indépendant du débit entre 5 et 30 L.min™ avec un coefficient de proportionnalité extrapolé

a partir des profils de densité du courant au plan,
(ii) L’effet de la composante axiale du champ sur le temps de transit des ions est néglige,

(iii) La variation de la composante radiale du champ due a la variation de polarisation des
parois isolantes et du champ de Laplace avec le courant de décharge sont négligées : seule
la variation du champ de charge d’espace est prise en compte, (iv) Les effets de bord a

I’entrée et la sortie de 1’extracteur sont négligés,
Le rapport des temps peut étre défini comme: tyansit/ taerive & (D?.1/Qions) /(D /Vradiale ions)-

V'radiale ions = Mi-Er

Dans notre cas ou 1’épaisseur de 1’extracteur est constante cette relation devient :

tderive/ tiransit O M- E. D /Qions
En tenant en compte des hypotheses énoncées ci-dessus, ce rapport est proportionnel a :

tderive/ ttransit & I\le-D/Qions,

avec N , la densité d’ions a I’entrée de I’extracteur (Ne= lextracteur/€ Qions)

La mesure du courant Iygiange et I’estimation du courant leyraceur PErmettent de remonter a
I’efficacité d’extraction (Imglange/lextracteur) (CF.8.1V.3.3.2.d). Une estimation du courant
lextracteur €St Obtenue gréace au profil de densité ionique au plan (cf.8.1V.2.2.3). Cependant,
ce profil est mesuré sur le plan de masse mais pas au niveau du trou. L’extrapolation du
profil permet d’avoir une estimation du courant lexracteyr Par intégration du profil sur la

surface du trou.

Le temps de transit tiansit €St proportionnel a D/Qjons €t le temps de tygrive €St proportionnel a
1/N,. L’efficacité d’extraction dans différentes conditions est tracée en fonction du rapport

tiransit/taerive Proportionnel a Ne.D/Qijons (cf. Figure 77)
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Figure 77 : efficacité d’extraction en fonction du rapport tyanit/taerive (D=2 mm, Qjonse [5 - 30]
L.min* et l4 e [10-150] pA)

Malgré I’approximation faite sur le courant leracteur €t l€S hypotheses citées ci-dessus, les
courbes ont la méme allure que celles obtenues avec le formalisme de Whitby
(cf.8.1.2.3.3). Cela nous permet de confirmer que I’efficacité d’extraction est controlée au
premier ordre par le rapport des tiansit/tasrive, Malgré le fait que le champ Eagial qui contréle

le temps tysrive dépende de la densité d’ions et du champ de charge d’espace qui en résulte.

Effet du diamétre de [’extracteur -

Pour un diamétre d’extracteur D=2 mm, les courbes obtenues dans différentes conditions
se superposent. Cependant, pour les diamétres D=1 et 4 mm, les courbes d’efficacité

d’extraction sont décalées.

Pour un diametre D=1 mm, I’efficacité d’extraction est plus faible qu’a D=2 mm. Cet effet
est probablement d au champ surfacique créé par la polarisation des parois isolantes qui
limite le courant entrant dans 1’extracteur lexracteur discuté au paragraphe (cf.8.1V.3.3.1.a).
En effet, le chanfrein des parois permet certes de limiter cet effet sans le supprimer

intégralement.

L’efficacité d’extraction plus faible dans ce cas est liée au premier ordre & un courant

lextracteur PIUS faible et non pas a des pertes plus importantes.

Pour un diamétre D=4 mm, I’efficacité d’extraction est légérement plus faible pour les
faibles densités N, comparée au diamétre D=2 mm. Cependant, pour un rapport tyansit /taerive
croissant, li¢ & une densité d’ions N plus grande, I’efficacité d’extraction est plus élevée.

Cette augmentation, peut étre expliquée par ’effet du champ de Laplace sur I’extraction
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d’ions. En effet, les lignes de champ de Laplace traversent 1’extracteur pour se refermer

sous le plan. Les ions suivent ces lignes de champ ce qui augmente I’efficacité d’extraction
100

80

60

D=2mm

% Extraction
3

0.E+00 1.E+14
[G (Ne-D/ Qions) a (ttransit/ tdérive)]

Figure 78 : efficacité d’extraction en fonction du rapport tyanit/teerive (O=1 €t 4 mm et Iy € [10-
150] pA)

Cet effet est d’autant plus important que la surface de 1’extracteur est grande.

IV.3.3.3. Choix des parametres d’extraction

Débits d’ions et d’aérosol . Rappelons que le courant de particules chargées, dont dépend
la sensibilité de I’instrument de mesure, dépend du nombre moyen de charges par particule
Op, de la concentration de 1’aérosol N, et du débit d’aérosol Qa (Ip @ p.Np.Qa). Le nombre
moyen de charges par particule dépend, pour un aérosol de taille donné, du produit N;.t. Or,
la densité d’ions extraite est d’autant plus ¢élevée que le débit de gaz est faible (jusqu’a 2
fois @ 5 L.min™ comparé & 30 L.min™). Cependant, pour avoir un courant de particules
chargées supérieur a la limite de détection de quelques fA, des débits d’aérosol de quelques
dizaines de litres par minutes sont nécessaires (cf.8.11.2.2). Le débit d’ions doit donc étre

du méme ordre de grandeur pour éviter la dilution lors du mélange ions-aérosols.

Diameétre de [’extracteur . pour les diametres et dans les gammes des débits étudiés, le
courant Ingiange €st d’autant plus élevé que le diametre est élevé méme a débit constant.
Cependant, la répartition d’ions en zone de mélange dépend de la vitesse initiale en entrée
de la zone de meélange. Cette répartition est fonction du diamétre et du débit sera traité au
paragraphe 8.V.4.1.2.h.

IV.4. Conclusions

L’étude paramétrique de la décharge a d’abord permis de choisir les différents parametres

électriques et géometriques en géométries pointe-plan (distance inter-électrodes,
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dgap= 13 mm et rayon de courbure, R;= 80 pm). Ces paramétres permettent de répondre
aux contraintes de 1’étude dans la gamme de pression de la zone de décharge employées
par la suite (1020 mbar & 1350 mbar). En effet, un compromis entre la stabilité de la source
d’ions et une tension maximale de 20 kV pour limiter I’encombrement du systéme avec
une durée de vie de la pointe de quelques centaines d’heures. L’effet des parois sur le
courant de décharge et sa répartition au plan a été étudié. Le rayon de la zone de décharge
choisi est 5 cm pour limiter 1’effet des parois sur le champ et le courant de décharge a 10%

tout en limitant I’encombrement du systéme.

Le deuxieéme point concerne 1’effet du débit de gaz en configuration pointe-trou sur le
courant de décharge et la répartition de ce courant au niveau du plan de masse. L’effet du
flux de gaz sur le courant de décharge est négligeable. Cependant, la répartition du courant
d’ions au niveau du plan de masse est affectée par le flux de gaz. En effet, il a été démontré
que le flux de gaz permet le confinement électro-hydrodynamique des ions vers le trou

d’extraction.

Concernant I’extracteur, il a été montré qu’avec un extracteur métallique de faible
épaisseur (h=0,5 mm), de diamétre millimétrique et avec des débits d’ions de quelques
dizaines de L.min’l, la densité d’ions extraite peut atteindre Ni°=10% cm™°, ce qui répond
aux contraintes du chargeur a développer. Dans cet extracteur, le courant collecté sous le
plan de masse en aval de I’extracteur ne peut étre mesuré. Seulement une partie du courant
extrait est alors mesuré lgyije. Cependant, pour I’étude de I’extraction d’ions et du mélange
ions-aérosol, la mesure du courant total Iniange €St Nécessaire. Pour mesurer le courant
lconections UN extracteur de type "sandwich" meétal-isolant-métal, qui permet de séparer
¢électriquement les plans de masses en aval et en amont de I’extracteur, a alors été

développé en optimisant sa forme.

Grace a cet extracteur, il a été montré que 1’efficacité d’extraction dépend au premier ordre
du rapport du temps de dérive sur le temps de transit des ions. En effet, le transport électro-
hydrodynamique des ions résulte au premier ordre d’une compétition entre les forces
électrostatiques qui tendent a collecter les ions sur les masses et la convexion qui tend a les
entrainer dans le sens du gaz. Cette étude a permis aussi de choisir les paramétres de
I’extraction a savoir le débit de gaz Qjons =30 L.min™t et le diamétre de I’extracteur

D=2 mm.
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V. ETUDE DU MELANGE IONS-AEROSOLS

V.1. Introduction

Dans le chapitre précédent la source d’ions pointe-plan troué a été caractérisée et optimisée en
termes de stabilité¢ temporelle du courant d’ions et des densités d’ions initiales Nio en entrée de
la zone de mélange (de I’ordre de 10% cm'3). Pour de telles densités d’ions unipolaires, les
répulsions électrostatiques conduisent a une décroissance de la densité d’ions jusqu’a 4 ordres
de grandeurs en 50 ms. L’originalité du systeme a développer repose donc sur I’hétérogénéité
des densités d’ions unipolaires (N;>> 10° cm™) requises pour compenser le temps de charge
inférieur a 50 ms. Deux mélanges ions-aérosol sont étudiés pour optimiser la charge de
I’aérosol. Le but est d’obtenir un produit Ni.t de ordre de quelques 10° s.cm™ pour atteindre
des niveaux de charge compatibles avec la limite de détection et pour limiter la charge
partielle des particules les plus fines. Il faut cependant limiter 1’écart sur le produit Nj.t
(appelé ici AN;.t) vu par des particules de méme taille et donc 1’élargissement potentiel des
distributions de charge (cf. 8.11.2.3). Le chargeur doit respecter deux autres critéres, une
relation bijective entre la mobilité et le diametre pour séparer les particules en différentes
gammes de mobilités/tailles et la linéarité entre le courant de particules chargées et la
concentration pour €valuer la concentration d’aérosol par gamme de taille a partir du courant
de particules chargées. Ce chapitre est focalisé sur le contrdle du produit N;.t moyen évalué a

partir de la mesure du nombre moyen de charge par particule pour une taille d’aérosol.

L’objectif de ce chapitre est de quantifier I’effet des parametres, qui entrent en jeu dans le
processus de charge par diffusion dans des densités d’ions hétérogenes (détaillés au §.V.2). La
comparaison des différents mélanges selon les critéres de sélection présentés au § VI.2.1
permet alors de choisir le chargeur final et de le caractériser en termes de relations charge-
diametre et de distribution de charge selon le diametre.

Aprés une présentation synthétique de la problématique scientifique sur la charge en temps
court (t< 50 ms), une étude préliminaire dans une configuration de mélange de type jet d’ions
et d’aérosol perpendiculaire dissymétrique permet de définir les configurations de mélange a
étudier. Dans ces configurations, la répartition du courant d’ions en sortic de 1’extracteur,
Imétange (en termes de courant d’ions collecté en aval de I’extracteur leoliection €1 SUr les autres
parois lgrine), €st examinée. Dans un premier temps, les effets des masses environnantes
(notamment des injecteurs d’aérosol) ainsi que du flux de 1’aérosol et de la charge d’espace
créee par ’aérosol sur le courant Inglange SONt €tudiés. Dans un deuxiéme temps, les effets de
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différentes variables (temps de charge, profil de densité d’ions et trajectoire de 1’aérosol)
contrélant la charge des aérosols sont illustrés. Un dernier cas illustrant le couplage de ces
variables permet de montrer que dans certains cas, la charge d’un aérosol, dans une densité
d’ions spatialement hétérogéne, n’augmente pas systématiquement avec 1’augmentation de

densité d’ions initiale.

V.2. Problématique scientifique de la charge dans une densité d’ions hétérogene

La charge d’aérosol dépend au premier ordre de son diameétre d, et du produit Ni.t
(cf.8.1.3.7.2). Pour une taille et une densité d’ions homogéne donnée, la charge de 1’aérosol ne
dépend donc que du temps de charge t .Cependant, dans nos conditions de mélange, ou la
répartition spatiale de la densité d’ions est hétérogéne, le produit N;.t dépend du temps de

transit mais aussi de la densité d’ions rencontrée par 1’aérosol le long de sa trajectoire.

Differents processus sont impliqués dans le transport électro-hydrodynamique des ions et des
particules ainsi que dans le mécanisme de charge par diffusion de I’aérosol. Un schéma de ces

différents processus et des parametres qui les contrdlent est donné par la Figure 79.

Paramétres Processus Variables
Source Transport EHD
¢« Géom., » ¢+ Convexion
© N, +  Entrainement
* Vazion’ +  Diffusion
AR 1+ Dériveélectro.
Chargeur N (x, Y, 2)
+ Config. mélange Trajectoire aérosol
* Position d'injection
+ Tempsdecharge "t"
Aérosol
* Vean® Charge
by e Nt
* N « ANt

Figure 79: présentation schématique du rétrocontréle de la charge d’espace et de la charge de 1’aérosol
Le transport des ions et des particules est contr6lé par la diffusion, les forces de frottement, la
dérive électrostatique et I’inertie. Le profil de densité d’ions dépend de la densité d’ions
initiale N°, des profils de champ électrique et de vitesse du gaz. La trajectoire des ions et des

particules est régit par la relation fondamentale de la dynamique:
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dv, 3m.ny.
a  C,

d N
m. 2 (Byaz® — 5,(0) + qp(O).E

| ]

Trajectoire — Ni

Avec : C, facteur de Cunningham, ngq : viscosite du gaz, et vp, Vg les vitesses de particule et

du gaz.

Pour un profil de densité d’ions donné, la trajectoire de la particule définit le produit N;.t vu

par I’aérosol et donc la variation de charge de la particule qui a son tour affecte sa trajectoire.

Le champ ¢lectrique dépend du profil de densité de charge d’espace (ions et particules
chargées), de la géométrie de la zone de mélange, du champ de Laplace créé par la pointe et
de la polarisation des isolants (e.g. PTPE dans le cas des extracteurs de type sandwich).

L’approche retenue, pour évaluer le produit Nj.t moyen rencontré par les particules, est
expérimentale. Elle est fondée sur 1'utilisation d’aérosols monodispersés comme "sonde" pour
évaluer le produit N;.t & partir du nombre moyen de charge acquis par particule (calculé grace
a la mesure du courant de particules chargées et de la concentration de 1’aérosol) et de la loi
charge de Fuchs dans le régime de transition. Les produits N;.t moyens sont évalués selon le
courant d’ions entrant dans la zone de mélange, In¢iange (OU Selon le courant de décharge I,
lorsque le courant Insiange NE peut étre évalué dans le cas des extracteurs métalliques), dans les

différentes conditions de mélange.

V.3. Etude préliminaire : mélange ions-aérosol perpendiculaire non axi-symétrique

Ce paragraphe vise a illustrer I’'importance du choix des paramétres du mélange ions-aérosol
sur la charge acquise par des aérosols injectés dans une densité d’ions spatialement
hétérogene. (cf. 8.V.2). En effet, la source d’ions développée permet certes de produire des
densités d’ions initiales N° élevées en entrée de la zone de mélange (jusqu’a 101 Cm'3), mais
cette condition est nécessaire mais pas suffisante pour obtenir des produits Ni.t de I’ordre de
quelques 10°s.cm™ qui permettent d’atteindre des niveaux de charge compatibles avec la
limite de détection et surtout de limiter la charge partielle des particules les plus fines. Dans
ce paragraphe, les ions et les particules sont injecteés dans deux jets qui forment un angle de
90°, ce mélange est appelé « mélange perpendiculaire ». Cette configuration de mélange
présente un plan de symétrie (le plan contenant les axes des injecteurs d’ions et d’aérosol).

Les deux principaux aspects étudiés ici avec des particules monodispersées sont :
141



- ’influence de la position relative des jets sur le produit Nj.t moyen et donc sur la charge des
particules, pour une taille d’aérosol fixée,

- et les conséquences de 1’asymétrie des profils de densité d’ions et de concentration d’aérosol
sur la charge moyenne selon le diamétre des particules et la concentration de 1’aérosol.

V.3.1. Produit N;.t moyen et charge des particules selon la position d’injection

Pour montrer I’importance des conditions de mélange ions-aérosol. L’effet de la position
relative des jets d’ions et d’aérosol sur la charge de I’aérosol est présenté. Dans un premier
temps, un calcul théorique simplifié permet d’estimer 1’évolution du produit N;.t moyen selon

la position relative des jets, cette évolution est ensuite confirmée expérimentalement.

V.3.1.1. Approche théorique simplifiee

Une estimation "grossiere” du produit Nj.t moyen vu par les particules dans une configuration

perpendiculaire est obtenue par calcul pour différentes positions d’injection de 1’aérosol.
Les hypothéses simplificatrices retenues pour ce calcul sont :

- Trajectoire de 1’aérosol : les particules sont injectées sur I’axe de symétrie du jet d’ions et
restent sur cet axe (cf. Figure 80). En clair, seule 1’évolution de la densité d’ions sur 1’axe
est requise pour évaluer les densités d’ions traversées par les particules. Dans la réalité,
I’aérosol est injecté en dehors de la zone centrale a forte densité et pénétre dans des

densités d’ions de plus en plus fortes avant de ressortir de cette zone a forte densité.

positions 1z
2! I
d’injection !
i v y

de 1’ aérosol ;
\Z

Figure 80: illustration de I’injection de 1’aérosol pour 1’approche théorique simplifiée

- Hydrodynamique: le régime d’écoulement est supposé établi et laminaire. L’effet de la
dilution due au flux d’aérosol n’est pas pris en compte. La vitesse du gaz est constante et
égale 2 26,5 m.s™. (Qions =5 L.min™ et D = 2 mm)

- Electrostatique : le profil de densit¢é d’ions est controlé par les répulsions

électrostatiques avec de ions négatifs de mobilité moyenne de 1,8.10* m%s®.V?, (cf.§.1.2.3.3)
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qui permet d’estimer 1’évolution spatiale de la densité d’ions sur 1’axe (ou temporelle pour
I’approche lagrangienne retenue). La gamme de densités initiales d’ions en post-décharge (de
107 & 10™ cm™) est choisie & partir des valeurs mesurées (cf.§. 1V.3.3). Le profil de densité
d’ions est indépendant de la charge d’espace de I’aérosol chargé, ce qui comme on le verra au

8.V.3.2.2, n’est pas vrai.

L’¢évolution temporelle de la densité d’ions sur 1’axe pour 4 densités d’ions initiales allant de
10" & 10" cm™ ainsi calculées sont données par la Figure 8la. La Figure 81b représente
I’évolution théorique simplifiée du produit Nt en fonction de la position d'injection de
I’aérosol, obtenue par intégration du profil de densité d’ions Figure 81a sur les 50 ms de

trajectoire de la particule.
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Figure 81: (a) densité d’ions et (b) produit N;.t pour différentes densités d’ions initiale N;°
La Figure 81a montre que quelle que soit la densité d’ions initiale en entrée de la zone de
mélange allant de 10° -10™° cm™, la densité au bout de 50 ms est de ’ordre de 107 cm™. Elle
peut donc varier de trois ordres de grandeur en 50 ms, la présence de parois a la masse (non
simulée ici) peut encore accentuer cette décroissance. Ainsi, I’aérosol doit étre injecté au plus

pres de la sortie pour bénéficier de la forte densité d’ions initiale.

Sur la Figure 81b, le produit Ni.t varie de 2.10° s.cm™ pour une position d'injection & z=0 &
7.10% s.cm™ pour z= 5 mm (inférieure & la limite basse de N;.t définit ci-dessus). Avec cette
approche simplifiée, une injection a une distance z <1 mm est nécessaire pour atteindre un

produit Ni.t requis (> 10° s.cm™), ceci quelle que soit la densité d’ions initiale.

L’influence de telles variations du produit N;.t, dues a la position d’injection de 1’aérosol, sur
le nombre moyen de charge par particule est présentée sur la Figure 82 selon le diametre des

particules. La loi de White est utilisée en premiére approximation pour le calcul du nombre
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moyen de charge par particule dans les conditions normales de pression et température (20°C
P=1,013.10° Pa). L’évaluation du nombre de charge est valide a un ordre de grandeur prés sur

la gamme de taille 10 nm -1000 nm.
100
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01 +
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Figure 82: évolution du nombre de charge selon le diamétre pour différents N;.t relatifs a la position
d’injection pour NP = 10" cm’®

Pour un diamétre de 10 nm, le nombre moyen de charge par particule g, évolue de 0,2 pour
z= 0 mm & 0,001 pour une injection & z= 0,5 mm, & 0,007 pour z=4 mm. Pour un diamétre de
1 pum, g, passe de de 55 pour z= 0 mm a 9 charges par particules a 20 charges. Sachant que le
courant de particules chargées est proportionnel au niveau de charge, les variations
engendrées par la position d’injection sont donc significatives d’autant plus que les particules

sont petites. Ces calculs sont comparés aux résultats dans le paragraphe suivant.

V.3.1.2. Confirmation expérimentale

L’influence de la position d’injection de 1’aérosol sur le nombre moyen de charge acquis par
une particule est mesurée dans une configuration de mélange perpendiculaire non axi-
symétrique. L’axe d’injection de I’aérosol est perpendiculaire a celui de I’extracteur d’ions
(Figure 83). Le débit d’ions est de Qjons=5 L.mint et celui d’aérosol de Qa=2 L.min?. Le
temps de charge est ici de 150 ms (diameétre et longueur du chargeur de 20 et 60 mm).

L’injecteur d’aérosol a la masse affecte le profil de densité d’ions dans le chargeur et

I’extracteur d’ions électrostatiquement (cf. V.4.1.3.a)

La position de la canule d’injection d’aérosol affecte le profil de densité d’ions. L’effet
dominant est li¢ a la modification des lignes de champ se terminant sur 1’injecteur d’aérosol a
la masse (cf. Figure 83). Le second effet est 1ié a la dilution des ions par le flux d’aérosol qui
réduit la densité¢ d’ions. Pour étudier 1’influence de la position de la canule d’injection

d’aérosol, a profil de densité d’ions quasi-constant (seule la dilution joue), une grille a la
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masse est positionnée devant I’injecteur d’aérosol pour s’affranchir de la modification des

lignes de champ.

La Figure 83 représente le schéma de I’expérience. Quatre positions d’injection sont testées

dez=25az=9mm.

y4
Aérosol

grill

Y CEET e B

Figure 83: schéma du dispositif expérimental employé pour I’étude de 1’effet de la position d’injection
sur la charge de 1’aérosol.

Les évolutions du nombre moyen de charge par particule (d,= 100 nm) et du produit N;.t

correspondant en fonction de la position d’injection sont données par la Figure 84.
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Figure 84: évolution du nombre moyen de charge par particule et du produit N;.t selon la position
d’injection

Le nombre moyen de charge décroit de 3,3 a 2,4 charges par particule lorsque la position de la

canule d’injection passe de 2,2 2 9 mm et que ’aérosol est injecté dans une densité d’ionS

d’autant plus faible que la canule est éloignée de la sortie de 1’extracteur d’ions.

V.3.2. Conséquences de la dissymétrie du mélange ions-aérosol
Les évolutions de charge moyenne par particules selon la taille des particules a concentration
constante d’aérosol et inversement, a taille constante selon la concentration, permettent de

montrer les effets de la non axi-symétrie du melange ions-aérosol perpendiculaire.

145



V.3.2.1. Sur larelation charge diamétre

Pour cette étude, la distance inter-électrodes est de 7 mm, le courant d’ions entrant dans la
zone de melange Imeiange €St fixé a 250 nA (tension appliquee a la pointe -4,6 KV pour un
courant de décharge de -8 pPA). Les débits sont fixés & 15 L.min™ pour les ions et 7 L.min™
pour les aérosols. L’extracteur des ions est un plan métallique (épaisseur 600 pum) percé
recouvert en aval de polyacétal (200 um). Les diameétres des injecteurs d’ions et d’aérosols
sont de 2 mm. L’injection des aérosols est placée 4 mm sous la sortie d’ions et décalée de

4 mm, les axes des jets d’ions et d’aérosol se croissent a 90° (cf. Figure 85).

Décharge '
lons -
Ot - -4 mm \ } tons \
Agrosol | ! .
A AGrosol == ~7~=-

Piege a ion
Diameétre = 20 mm

Longueur = 60 mm ~<\

Figure 85: a) géométrie du mélange ion-aérosol perpendiculaire dissymétrique avec b) un zoom du
mélange ou les lignes de champ de Laplace et les trajectoires de deux particules de tailles différentes

Le diametre de la zone de charge est de 20 mm avec une sortie a 45° par rapport aux
injections d’ions et d’aérosol. Le temps de charge de 50 ms impose dans ces conditions de
débit, une longueur de la zone de charge de 60 mm. Enfin, la pression dans la décharge est
fixée a 1020 mbar et celle dans la zone de charge a 960 mbar. Dans ces conditions, la densité

d’ions initiale N;°, dans I’extracteur est de I’ordre de 3.10° Cm'g_

La charge moyenne des particules mesurée selon le diameétre est tracée en pointillés, sur la
Figure 86 pour des concentrations d’aérosol constantes de 10 cm™® + 20%. La courbe
théorique en trait plein est calculée avec la loi de Fuchs dans le régime de transition pour un

produit Ni.t de 5.10° s.cm™, évalué & partir de la charge moyenne des particules de 100 nm.

Pour les particules de diameétres de 50 a 200 nm, les niveaux de charge mesurés et calcules
sont cohérents. Les pertes électrostatiques sont donc négligeables méme pour les particules les
plus mobiles. Pour les particules de diamétres supérieurs a 200 nm, qui possedent un temps de

relaxation plus grand et suivent plus difficilement le flux de gaz, I’évolution des niveaux de
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charge avec le diameétre est tres différentes. Les particules rencontrent des produits N;.t de plus
en plus faibles a mesure que leurs tailles augmentent. C’est probablement la modification des
trajectoires des particules selon leur taille qui expliquerait ces variations. Cet effet sera
détaillé ultérieurement (cf.8. V.5.5)

100
szlo4 Cm73) |me’\ange=250 nA, Qion: 15 |pm: QaérosoI: 7 |pm

10

A Expérience
—FuchsNit= 5 10° s.cm’
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
Diameétre des particules (um)
Figure 86: relation charge-diameétre pour un mélange ions-aérosol perpendiculaire dissymétrique a
Im¢lange CONStant de 250 nA

Charge moyenne par particule

0+ + 7+

Il existe un plateau pour les aérosols de diamétres supérieurs a 200 nm. Ce point de
fonctionnement est intéressant en termes d’inversion de données. Dans cette gamme de taille,
le courant de particules chargées est une image directe de la concentration d’aérosol.
Néanmoins cet avantage est contre-balancé par le produit Ni.t moyen trop faible
(Ni.t2"¢<5.10° s.cm™) comparé a celui requis (N;.t"*®*>10° s.cm™). De plus, I’évolution de la
charge moyenne avec la concentration de 1’aérosol n’est pas linéaire (cf. § V.3.2.2 ci-

dessous).

V.3.2.2.  Sur la charge moyenne selon la concentration d’aérosol monodispersé

Le nombre moyen de charge par particule est mesuré selon la concentration d’aérosol de
100 nm, allant de 2.10° & 5.10* cm™ dans le chargeur décrit ci-dessus. Dans cette
configuration de mélange, la charge de 1’aérosol dépend de la concentration de 1’aérosol
(cf. Figure 87).
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Figure 87: nombre moyen de charge par particule de 100 nm selon la concentration de 1’aérosol

Une augmentation de concentration d’aérosol de 2.10° & 5.10* cm™entraine une diminution de
plus de 50% du nombre moyen de charge par particule. Une hypothése permet d’expliquer
cette décroissance : la perte d’ions aux parois par répulsions électrostatiques induites par la
charge d’espace d’aérosol chargé (E, a (p.Np). En effet, la charge d’espace d’aérosol chargé
augmente avec la concentration d’aérosol malgré une charge moyenne décroissante avec la
concentration. Les ions sont alors "repoussés” de part et d’autre du plan de symétrie des axes
d’injections des ions et de I’aérosol. Cette hypothese n’est pas démontrée, mais, dans les

configurations axisymétriques de mélange ions-aérosol, la linéarité I,-Nj, est assuree.

La perte de linéarité du courant de particules chargées avec la concentration d’aérosol rend ce

systéme inapproprié pour la mesure de concentration d’aérosol (cf.§.11.2.3)

A partir de ces résultats, nous pouvons choisir les configurations de mélange d’étude assurant

une symétrie axiale des profils de densité d’ions et de concentration d’aérosol.

V.4. Choix des configurations de mélange axi-symétriques et courant d’ions

V.4.1.1. Configurations de mélange testées

Afin d’injecter ’aérosol dans de fortes densités d’ions avec un profil de densité¢ d’ions
axisymeétrique, deux autres configurations de melanges ions-aérosol concentrique et face-a-

face sont étudiées.

Le méme extracteur (sandwich métal-PTPE-métal) que ceux de 1’étude de I’extraction d’ions

sont utilisés. Les débits d’ions et d’aérosols sont de Qjons= Qa= 30 L.min™.
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Figure 88: schéma des deux configurations de mélange ions-aérosols étudiées

Le mélange face-a-face permet d’injecter I’aérosol dans une densité d’ions qui dépend de la
position de la canule. D’ou I'intérét d’étudier ’effet de la position d’injection linj;. sur la
charge de I’aérosol. Pour limiter les pertes de charge et les fluctuations de pression (mesurées
au manometre) induites par le mélange des deux jets d’ions et d’aérosol dans le systéme face-
a-face, le diamétre de la canule d’injection est de D¢anue = 4 mm (cf. Figure 88). En effet, pour
un diamétre de canule de 2 mm, une fluctuation de plus de 25 mbar est enregistrée contre 2 a
15 mbar pour li;=6 a 14 mm avec Dcanue=4 mm. De telles fluctuations engendrent des
variations du débit d’aérosol prélevé et une erreur sur la concentration d’aérosol neutre injecté
dans le chargeur. Seules les positions li;=8, 10 et 14 mm, pour un diamétre de canule de
Dinj=4 mm sont retenues pour lesquelles les fluctuations de pression sont inférieures a
15 mbar.

Dans la configuration de mélange concentrique, les ions traversent le flux d’aérosol et servent
donc en partie a charger I’aérosol avant d’étre collectés sous le plan en aval de I’extracteur
lcolection- En outre, pour limiter les pertes d’ions aux parois, bien que négligeable, il convient
de mentionner que plus la vitesse initiale d’aérosol est grande, plus le confinement des ions
est efficace. Cette vitesse initiale d’aérosol est déterminée par la section de sortie de
I"injecteur (& débit constant = 30 L.min™), i.e. par le diamétre intérieur Dy et la distance entre

le plan en aval de I’extracteur et le plan inférieur de 1’injecteur (einj, Cf. Figure 88).

Plusieurs géométries ont alors été étudiées e, = 1, 3 et 5 mm pour Di,j= 3, 5 et 7 mm. De
méme que pour la configuration face-a-face, 1’écart AN;.t serait d’autant plus élevé que €jp;

et/ou Dcanyle SONt grands.

La seule surface isolante dans le chargeur est la partie annulaire du plan de PTPE dans

I’extracteur non recouverte par le plan métallique en aval pour mesurer le courant I¢ojection
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(cf.8.111.6.3). L’enceinte et I’injecteur entiérement métalliques évitent les variations de charge
mesurée qui résultent de I’évolution du champ surfacique créé par la polarisation des surfaces
isolantes en présence d’aérosol a humidité variable. Le diamétre de la zone de mélange est de
Dchargeur= 20 mm. Sachant que les débits d’ions et d’aérosol sont fixés (Qjons= Qa= 30 L.min™

cf. 8.V.4.1.2), le temps de transit moyen de 1’aérosol dans le chargeur dépend de son volume,

Rappelons que 1’approche retenue pour évaluer le produit N;.t moyen "vu" par les particules
est basée sur I'utilisation de 1’aérosol monodispersé comme "sonde" pour évaluer le produit
N;.t a partir du nombre moyen de charge acquis par particule, selon la densité d’ions initiale
en entrée du chargeur N (qui est proportionnelle au courant Imélange POUr une géomeétrie de

I’extracteur des ions et un débit de gaz soufflant les ions constants).

Dans une premiére partie, les processus qui contrdlent la distribution des ions en sortie
d’extracteur sont étudiés. Les effets de 1’injection d’aérosol (position des injecteurs, vitesse de

gaz et charge d’espace d’aérosol chargé) sont ensuite examinés.

V.4.1.2. Repartition du courant Ingiange Sans injecteur d’aérosol

L’étude de la répartition des ions en sortie de 1’extracteur dans la zone post-décharge est
décrite dans le chapitre IV. Les masses, dans ce volume post-décharge (parois et grille de
mesure), sont positionnées a 3 cm de fagon a limiter leur influence sur 1’extraction d’ions et la

répartition du courant Ipgiange (Cf. 8.111.6.3).

a.  Compétition EHD

Comme pour la zone de décharge et 1’extracteur, le transport d’ions et donc la redistribution
du courant d’ions Imsiange (€N lcolteciion €t lgritie), €St contr6lée par une compétition électro-
hydrodynamique. Pour rendre compte de cette compétition EHD, un raisonnement similaire a
celui décrit plus haut (cf.8. 1V.3.3.2.d) qui s’appui sur 1’analogie faite avec formalisme de
Whitby qui donne I’expansion d’un nuage d’ions unipolaires sous ’effet des répulsions
électrostatiques est tenu.

A géométrie du chargeur constante, le rapport tyansit/taerive €St proportionnel au rapport des
Vitesses Vradiale/ Vaxiale (= Mion.E/Vgaz, avec Vg, la vitesse de gaz moyenne dans le jet d’ions
sortant de I’extracteur. Avec les mémes hypothéses (cf.§.1V.3.3.2.d), ce rapport est lui-méme
proportionnel a Niolvgaz. Le rapport lgrine/Imelange POUr des débits allant de 5 a 30 L.mint est

représenté sur la Figure 89
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Figure 89: redistribution du courant en sortie de 1’extracteur

La tendance du rapport des courants lgriie/Im¢lange €st similaire a celle obtenue pour I’efficacité
d’extraction. Pour une vitesse de gaz élevée (Vga, > 100 m.st pour Qions=30 L.min?t et
D=2 mm) et une densité d’ions initiale inférieure a 10° cm™, la convexion domine les forces
électrostatiques et la quasi-totalité du courant lneange €St collectée sur la grille. Dans le cas
inverse, lorsque la densité d’ions est élevée (> 10%° cm™) et la vitesse du gaz faible
(<30 m.s™), la quasi-totalité des ions est donc collectée sur le plan de masse en aval de

I’extracteur.

b. Choix du diamétre de I’extracteur et des conditions d’extraction

En sortie de I’extracteur, nous venons de démontrer que la répartition des ions dépend de la
vitesse du gaz (pour un débit de la densité d’ions et constant du diametre de ’extracteur) et de
la densité d’ions. L’évolution du courant lyje est tracée en fonction du courant 1y est donnée

sur la Figure 90 pour 3 diamétres d’extracteur & 5 L.min™.

35
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Figure 90 : courant Iy en fonction du courant Iy pour différents diameétres de I’extracteur (D=1, 2 et
4 mm ; Qigns =5 L.min™).
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A débit et courant de décharge constants, le courant d’ions « disponible pour la charge des
aérosols » dans le chargeur lgrie diminue avec le diameétre en raison d’une vitesse de gaz plus

faible malgré un courant d’ions total Ingiange PlUS grand.

Si un diamétre de 1 mm est favorable en terme de courant d’ions, la perte de charge dans
Iextracteur dépasse 700 mbar a 30 L.min, le courant lgie maximum est mesuré pour un
diamétre d’extracteur D=2 mm & 30 L.min (non représenté). Ce sont les conditions retenues

pour I’étude de I’influence du mélange ion-aérosol sur la charge des particules.

Pour la suite de 1’étude, le diamétre de I’extracteur est fixé a 2 mm et le débit d’ions a
30 L.min™ pour atteindre les courants d’ions maximum en post-décharge (Imgiange Cf. §V.4.1.3)
et limiter les pertes d’ions sur le plan métallique en aval de I’extracteur (lcojiection MiNimum i.e.

Igrille”mélange)-

Nous avons optimisé ’extracteur pour pouvoir atteindre des densités d’ions en entrée du
chargeur N;° maximales de ’ordre de 10" cm™. Toutefois, la Figure 89 prouve que, dans ce
cas, la majorité des ions est collectée sur le plan en aval de I’extracteur. Il s’agit maintenant
d’optimiser la densité d’ions sur la trajectoire des particules. Les études paramétriques sont

donc menées en fonction du courant d’ions qui rentre dans le chargeur Imgjange.

V.4.1.3. Modification du courant d’ions entrant dans le chargeur par injection d’aérosol

Afin de comparer les configurations de mélange a courant In¢iange CONstant, il est nécessaire de
quantifier les effets, sur ce courant, de I’injecteur d’aérosol, du flux de gaz vecteur de des

particules et de la charge d’espace de 1’aérosol chargé.

a.  Effet de I’injecteur d’aérosol a la masse
Le courant Imgange €St mesuré dans les configurations concentrique et face-a-face pour

différentes positions d’injecteur (la canule pour la configuration face-a-face et le plan
inférieur de D’injecteur pour le mélange concentrique) selon le courant de décharge Ig

(cf. Figure 91).
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Figure 91 : effet de la position d’injecteur d’aérosol sur Insange €N CONfiguration de mélange ion-

aérosols (a) concentrique et (b) face-a-face, selon le courant de décharge

Pour les deux configurations, le courants Ingange €St plus fort en présence d’injecteur et

d’autant plus que I’injecteur d’aérosol est "proche" de la sortie de 1’extracteur d’ions.

Pour le mélange face-a-face, le courant lngiange aUgmente de 15% au maximum pour une

position d’injection lip;= 8 mm.

En configuration concentrique, le courant Imgange st jusqu’a deux fois plus grand que celle
obtenue en face-a-face. Ce résultat n’est pas surprenant aux vues de la plus grande surface de
I’injecteur et de la plus courte distance qui le sépare de 1’injection d’ions. La rupture de pente
observée pour les courants de décharge Iy supérieur a 100 A est probablement due a ’effet

du champ de Laplace de la pointe sur I’extraction d’ions (cf. 1V.3.3.2.c).

Les effets du débit de gaz et de la charge d’espace d’aérosol sont négligeables sur I’extraction
d’ions (inférieurs a 5 %) méme pour les positions d’injection les plus proches et pour les

concentrations d’aérosols les plus grandes (10° cm™).

b.  Répartition du courant dans le chargeur selon la configuration de mélange:

I est important de noter, que ces trois effets (effet des masses, du débit de gaz et de 1’aérosol
chargé) modifient le profil de densité d’ions dans la zone de mélange. Le courant Iygiange S€
répartit sur les différentes masses dans le chargeur selon la configuration de mélange
(cf. Figure 92).
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Figure 92 : répartition du courant en zone de mélange (a) concentrique (b) face-a-face

Densité d’ions en sortie du chargeur . quelle que soit la configuration de mélange étudiée, le
courant en sortie de chargeur appelé lsorie (apres un temps de séjour t ~50 ms) est de 1’ordre
du nA ce qui correspond & une densité d’ions de I’ordre de 6.10° cm 2. Ceci confirme la forte

hétérogénéité de la densité d’ions dans la zone de mélange.

Ces mesures des courants d’ions en post-décharge ont permis de montrer que la forme et la
position des injecteurs d’aérosol sont les paramétres les plus critiques de controle des flux
d’ions entrant dans le chargeur. Le débit de gaz utilisé pour extraire les ions est maintenant
fixé & 30 L.min™ afin d’atteindre un courant d’ions maximal (de 180 nA a 2 pA) et surtout de
limiter la recollection immédiate des ions en aval de I’extracteur. Dans la mesure ou le
courant entrant dans la zone de mélange est affecté par la position de 1’injecteur, la charge
moyenne est comparee a Insiange CONStant bien que les expériences aient été menées a courant
de décharge constant pour maitriser le régime de fonctionnement de la décharge et comparer

les mesures de charge par particule a champ de Laplace constant.

V.5. Charge moyenne par particule dans les mélanges axisymétriques

Rappelons que la charge de 1’aérosol dans une densité d’ions hétérogene dépend, du temps de
charge, du profil de densité d’ions et de la trajectoire de 1’aérosol dans ce profil de densité
d’ions (cf. 8.V.2). Nous allons donc montrer, dans cette partie, que pour compenser le temps
de charge inférieur a 50 ms, il est nécessaire d’optimiser la densité d’ions rencontrée par la
particule le long de sa trajectoire. Cette densité d’ions dépend certes de la densité d’ions

initiale N;” mais surtout de la répartition des ions dans le chargeur.

Différents parametres de régulation (le courant Iy, la géométrie du mélange, les débits de gaz
pour les ions Qgaz ions €t les aérosols Qa fixés tous les deux a 30 L.min? et le champ de
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Laplace) affectent les variables (le courant Ingiange, e champ électrostatique et le profil de
vitesse du gaz et le temps de transit de 1’aérosol) qui contrdlent le profil de densité d’ions, la
trajectoire de 1’aérosol et donc la charge de ’aérosol (cf. §V.2). En toute rigueur, modifier
I’un de ces paramétres affecte plusieurs variables a la fois. Néanmoins, dans certaines
conditions, il est possible d’illustrer des effets ou, au premier ordre, une seule variable est

affectée.

L’objectif est de quantifier les effets respectifs de ces variables pour optimiser la charge de
I’aérosol et ainsi choisir le chargeur optimal. Apres avoir défini les conditions expérimentales
retenues (pression, taille des particules, courant Ipgiange), nous montrerons I’effet du temps de
charge, du profil de densité d’ions et de la trajectoire des aérosols sur la charge moyenne par
particule. Un dernier cas pour lequel plusieurs de ces variables sont couplées est également

illustré en modifiant la position d’injection de I’aérosol.

V.5.1. Conditions d’étude et loi théorique de référence

Par la suite, sauf lorsque cela est précisé, le diameétre de 1’aérosol monodispersé de référence
est de 460 nm. Cette taille a été retenue car les niveaux de charge sont élevés de 15 a 21 est
permettent de mettre en évidence (i) les modifications du produit N;t vu par les particules (ii)
I’effet de la charge d’espace aérosol (cf. §.V.3.2.2). La charge moyenne par particule est
mesurée dans les deux configurations de mélange ions-aérosol concentrique et face-a-face

avec le dispositif décrit au 8.111.5.2.

L’estimation des produits N;.t est réalisée avec la loi de Fuchs dans le régime de transition
(cf.8. 1.3.7.2.c). Il faut rappeler que cette loi s’applique pour un nombre de Knudsen ionique
proche de 1 (Kn; =2.Ai/d, ~1), ce qui correspond dans ce chapitre pour une pression constante
de 880 mbar, a un diamétre de particule de 40 nm. Un facteur 10 est généralement toléré,
c'est-a-dire que pour les particules de diameétres supérieures a 400 nm, la loi de Fuchs dans le
régime continu (Kn;j>>1) est plus proche des mesures [BIS-04]. Toutefois les écarts entre ces
deux lois restent faibles (de I’ordre de 10 % entre 100 et 1000 nm). Pour le méme N;.t, la loi
de Fuchs dans le regime continu donne des niveaux de charge supérieurs a ceux calculés dans
le régime de transition (en deca de 1 pm). Aux vues de nos résultats, et pour simplifier la
présentation, nous ne représenterons et discuterons que de la loi de Fuchs dans le régime de

transition.
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V.5.2.  Phénoménologie : charge moyenne selon Imgiange
En densité d’ions homogene, la charge de I’aérosol augmente avec ce courant Ipgjange. NOUS

allons voir que ce n’est pas toujours le cas dans des densités d’ions hétérogenes.

Le nombre moyen de charge g, en fonction du courant Ingange €St donnée pour les deux
configurations de mélange (face-a-face li;;=14 mm et concentrique avec ej,=Diy; =3 mm avec
extracteur « sandwich » de D=2 mm) sur la Figure 93. Le courant Iyejange €St controlé par la

tension de décharge appliquée a la pointe.
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Figure 93 : nombre moyen de charges par particule ( d,=460 nm) selon le courant Iy¢jange dans les deux
configurations (a) concentrique ej,; =Di; =3 mm, (b) face-a-face li; =14 mm

Pour les deux configurations de mélange, le nombre moyen de charge par particule augmente

avec le courant jusqu’a 200 nA (phase I), puis décroit pour des courants plus forts (phase I1).

Hypotheses interprétatives: la décroissance en fonction du courant lngiange dans la phase 11 est
a premiére vue inattendue. En effet, une augmentation du courant Ingange Se traduit a priori
par une augmentation de la densité d’ions initiale N;° et probablement de la densité d’ions en

tout point du chargeur et donc du produit N;.t et du nombre moyen de charge par particule.

Pour expliquer cette décroissance de la charge trois hypotheses ont été émises. Elles sont liées
au champ de Laplace de la pointe de décharge E-'(3), au champ de surface du PTPE dans

I’extracteur E°(3) et a la trajectoire de 1’aérosol.

La premiere concerne I’effet du champ de Laplace qui augmente avec la tension i.e. I’effet de
lignes de champ de la pointe de décharge jusqu’au plan en aval de I’extracteur et jusqu’a
I’injecteur aérosol, qui traversent 1’extracteur et augmentent la fraction d’ions collectés en
aval de I’extracteur avec la tension. Ces pertes accrues pourraient conduire a des densités

d’ions plus faibles dans la majorité du volume du chargeur. Cette premiere hypothése n’est

156



pas suffisante. En effet, pour I’extracteur métallique, la charge croit avec le courant lmgjange

dans les mémes conditions de champ de Laplace pour les deux extracteurs (cf. §V.5.7).

La deuxiéme hypothése (cf. 8.V.5.4.2) concerne I’effet du champ surfacique créé par
polarisation du PTPE sur la répartition des ions dans le chargeur. Ce champ augmente avec
Imélange., @insi que les pertes sur le plan de masse en aval de I’extracteur (cf. §V.4.1.2) et sur
les injecteurs d’aérosol. De plus, comme le champ total et donc la vitesse de dérive €lectrique

des ions augmentent, la densité d’ions décroit dans la majeure partie du chargeur.

La troisieme hypothése (cf. 8V.5.5) concerne le rétrocontrdle de la trajectoire des particules.
Cette hypothése suppose que les densités d’ions en tout point du chargeur augmentent avec le
courant Ineiange. LS particules se chargent en un temps plus court et sont alors repoussées des

fortes densités d’ions vers des densités d’ions plus faibles.

Les deux derniéres hypotheses sont détaillées dans les paragraphes correspondants aux

variables qui contrdlent la charge (temps de charge, profil de densité d’ions et trajectoire)

V.5.3. Temps de charge

Le but de ce paragraphe est de modifier le temps de charge dans les chargeurs développés afin
d’évaluer la densit¢ d’ions en sortie du chargeur, avant le piege a ions. Le diametre du
chargeur et le débit total d’ions et d’aérosol étant fixes (Dchargeur= 20 MM et Qions + Qaerosol

=60 L.min™), le temps de charge varie avec la longueur du chargeur (t = Volume / Qta).

Le nombre moyen de charge par particule g, selon le courant Ingiange pour le mélange face-a-

face (lin;= 8 mm) est donné sur la Figure 94 pour des temps de charge de 30 et 45 ms.

20
face-a-face
15 5
Q% __________ e X
=10 —— 45 ms .
O
-»%-30ms
5
0 : 1 : 1 : : ‘ |
0 200 400 600 800

Imélange (nA)

Figure 94: nombre moyen de charge par particule pour deux temps de charge en configuration face-a-
face (lip;.= 8 mm)
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Le nombre moyen de charge par particule augmente de moins de 5% (dans I’erreur de
mesure) pour un temps de charge de 30 a 45 ms. Les 15 derniéres millisecondes de charge

sont donc quasi-inutiles pour la charge d’un aérosol de 460 nm.

La méme observation est faite en configuration concentrique avec toutefois une influence plus
marquée de la réduction du temps de charge. La charge par particule augmente d’un facteur

1,1 pour lmglange=200 nA jusqu’a un facteur 1,6 pour Imnelange=2000 NA (non présente).

Pour expliquer ce résultat, 1’évolution qualitative de la densité d’ions traversée par une
particule le long de sa trajectoire dans le chargeur est représentée sur la Figure 95(a).

L’évolution du nombre moyen de charge selon le produit N;.t est donneée par la Figure 95 (b).
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Figure 95 : influence du temps de charge sur le nombre moyen de charge par particule g,

Dans le chargeur, une particule traverse des densités d’ions croissantes (cf. Figure 95a), puis
transite dans des densités décroissantes jusqu’en sortie de chargeur. Deux points expliquent le
faible écart de niveau de charge mesuré pour des temps de charge de 30 et 45 ms. D’une part,
la forte hétérogénéité de la densité d’ions qui décroit de plus de 3 ordres de grandeurs entre
I’entrée et la sortie du chargeur. D’autre part, le fait que I’évolution de la charge en fonction
du produit N;.t soit logarithmique. Le produit N;.t correspond a I’aire sous la courbe de la
Figure 95a, le fait d’augmenter le temps dans des densités d’ions faibles a un effet négligeable

sur le produit N;.t et encore moins la charge puisque la particule est déja chargée.

La densité d’ions moyenne dans le volume du chargeur correspondant aux 15 dernieres ms,
peut étre estimée & partir de I’évolution du produit Ni.t (de ’ordre de 10°s.cm™ lorsque le
niveau de charge passe de 13,7 en 30 ms- a 14,1 charge en45 ms pour lmglange=350 NA). La
densité moyenne est de 1’ordre de 6.10° cm™ (10%/0.015). Cet ordre de grandeur est cohérent

avec celui évalué a partir du courant d’ions en sortie du chargeur (cf. V.4.1.3).
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La charge des particules a donc lieu, essentiellement, dans les premiéeres ms (voire la premiére
dizaine de ms), 14 ou la densité d’ions est de 1’ordre de 10° & 108 cm™. Ce point est intéressant
pour I’application, car il est ainsi possible de réduire le temps de charge au profit de la

séparation mobillimétrique.

V.5.4. Profil de densité d’ions

L’objectif ici est d’illustrer 1’influence du profil de densité d’ions sur le nombre moyen de
charge par particule. En toute rigueur, modifier le profil de densité d’ions conduit & modifier
la trajectoire de 1’aérosol en raison de I’influence de la dynamique de charge (comme
démontré au 8V.5.5). Néanmoins, dans un premier temps, la trajectoire de 1’aérosol est
supposée constante pour illustrer I’effet du confinement électrostatique et détailler la seconde

hypothése sur le champ surfacique lié a la polarisation du PTPE (cf. §V.5.2).

V.5.4.1. Contrdlé par le champ de Laplace dans le chargeur

La distribution des ions dans le chargeur peut étre contr6lée par un champ de Laplace créé par
une ¢électrode polarisée. Cette ¢lectrode est I’anode (+) centrale du piége a ions, qui attire les
ions négatifs et limite les pertes sur les parois du chargeur. Par la suite, cet effet est appelé
confinement électrostatique. Il faut noter que la vitesse des ions est plus grande en présence

du champ, ce qui peut réduire la densité d’ions a flux d’ions constant (jiopn=Nion-Vion)-

L’étude des mélanges concentriques est conduite avec un grillage métallique connectée a la
masse (dénommé €cran par la suite) pour s’affranchir du champ é€lectrique créé par le picge a
ions. Il est a noter que dans le mélange face-a-face, la canule d’injection des aérosols joue ce

réle écran. En effet, la charge mesurée avec ou sans écran sur le piége a ions est constante.

Le champ de Laplace dépend de la tension d’anode et de la position du piege a ions par
rapport a I’injection d’ions. Par la suite, la tension appliquée est de 40 V, le champ de Laplace

est alors contrdlé par la longueur du chargeur, ce qui modifie aussi le temps de charge.

La Figure 96(a) représente le nombre de charge par particule selon le courant Iysgange mesure
avec et sans écran (sans/avec confinement électrostatique) pour un temps de charge de 30 ms
dans le chargeur concentrique. La Figure 96(b) illustre I’effet de la position du pi¢ge a ions
(avec modification du temps de charge). Le rapport du nombre moyen de charge mesuré avec
confinement électrostatique (sans écran) par le nombre moyen de charge mesuré sans
confinement électrostatique (avec 1’écran) est représenté sur la Figure 96 (b) pour des temps

de charge de 10, 30 et 45 ms (longueurs respectives du chargeur 3, 9 et 13,5 cm).
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Sur la Figure 96 (a), a courant Ingiange CONStant, le nombre moyen de charge par particule est
plus élevé avec confinement électrostatique que sans. L’effet du confinement sur la charge
des particules est d’autant plus important que le courant lygange €St €levé. Pour un courant
Imetange < 250 NA, le confinement électrostatique affecte de moins de 10% le nombre moyen de

charge . Pour la phase Il (Imsiange > 250 nA) I’écart dépasse 40%.
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Figure 96: (a) charges moyennes mesurées avec et sans écran pour trois positions du piege a ion (3, 9,
13,5 mm) et (b) rapport des charges moyennes mesurées avec et sans écran sur le piége a ion

Sur la Figure 96 (b), pour un temps de charge de 45 ms, I’effet du confinement est
négligeable, le rapport du nombre moyen de charge mesuré avec et sans confinement est
proche de 1. A I’inverse en rapprochant le piége a ions de 1’injection des ions (10 et 30 ms), le

champ de Laplace est plus intense et le confinement électrostatique plus efficace.

Il faut noter que les niveaux de charge mesurés pour un temps de charge de 10 ms, avec
confinement électrostatique, sont inférieurs a ceux mesurés pour 30 ms sans confinement (non
représenté). Ce résultat s’explique par le fait que le confinement ¢€lectrostatique ne permet pas

de compenser la réduction du produit N;.t entre 30 et 10 ms.

V.5.4.2. Champ surfacique créé par le PTPE : présentation de I’hypothése n°2

Il s’agit ici d’expliquer pourquoi le champ surfacique créé par la polarisation du PTPE
pourrait rendre compte de la décroissance du niveau de charge avec I’augmentation du
courant Imelange dans la phase 1l (cf. Figure 93). Tout comme le champ de Laplace du piege a
ions (cf. § V.5.4.1), le champ de surface du PTPE affecte le profil de densité d’ions.

Toutes choses étant égales par ailleurs, le champ surfacique créé par le PTPE augmente avec
le courant Ingiange. En effet, la densité d’ions dans I’extracteur augmente avec lmgiange C€ QUi

augmente les pertes d’ions dans I’extracteur et donc le nombre d’ions a la surface du PTPE
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(cf. 8.1V.3.3.1.a). Le raisonnement suivant est basé sur I’hypothése (non démontrée) que
I’augmentation de lmelange (dans la phase II) se traduit par une réduction de la densité d’ions
dans la majeure partie du volume du chargeur en raison de I’augmentation des pertes d’ions

sur le plan due au champ surfacique créé par le PTPE.

Un schéma descriptif de la charge d’une particule dans deux profils d’ions correspondant a
deux courants Imgiange 1 €t Im¢tange 2 dans la phase 1 (Imglange 2 > Imetange 1) avec le profil de densité
d’ions correspondant a Imgiange 2 affecté par la polarisation de surface du PTPE est donné par la
Figure 97. Cette représentation est donnée pour la configuration face-a-face mais le méme

type de raisonnement peut étre appliqué dans les chargeurs concentriques.

(@) (b) (©)

Cas 1l

mélange 1

>N; .t (2)

IméIangeZ > Imélange 1

~ann

Cas 2

Figure 97 : descriptif de la charge de 1’aérosol pour deux courants de décharge différents : profil de
densité d’ions et trajectoire d’une particule (a) dans I’espace (b) sur les axes z paralléles a I’axe de
symétrie (c) évolution temporelle de la densité d’ions sur la trajectoire d’une particule

Les schémas de la Figure 97(a) représentent les profils de densité d’ions en sortie
d’extracteur. Le profil de densité d’ions est représenté avec une dégradation de couleur du

rouge pour les densités les plus élevées au jaune pour densités les plus faibles.

Le cas 1 (en haut) correspond a un courant Ingange faible (< 300 nA en régime Trichel,
lg <30 pA). Une fraction du courant lygiange est collectée sur le plan en aval de I’extracteur
(qui correspond aux densités d’ions représentées par les deux lobes sous le plan). Pour un
courant Imgiange Plus élevé, le champ électrostatique entre le PTPE et le plan augmente ainsi
que la fraction d’ions collectée réduisant ainsi la densité d’ions dans le reste du volume du

chargeur.
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L’¢évolution de la densité d’ions sur les différents axes paralléles a I’axe de 1’extracteur est
représentée sur les Figure 97(b). La densité d’ions décroit en s’éloignant de I’injection des
ions, cependant, le confinement d’ions di a la canule conduit & un volume de fortes densités
d’ions au dessus de la canule d’injection d’aérosol avant de décroitre a sa proximité. D’ou

I’apparition d’un maximum sur les profils axiaux de densité d’ions.

La trajectoire de 1’aérosol est supposée identique dans les deux profils, c’est-a-dire qu’elle
n’est pas affectée par la charge de I’aérosol. L’évolution des profils d’ions est similaire pour
les deux courants de décharge. Cependant, en raison du champ de surface, la décroissance de
la densité d’ions est plus « raide » pour le courant Ingiange 2. La trajectoire de 1’aérosol a partir
de son injection jusqu’a la sortie du chargeur est aussi représentée (en rouge avec des fléches).
Par conséquent, méme si le courant lmgiange 1 €st plus grand, la densité d’ions vue par la
particule sur sa trajectoire est plus faible pour le courant Ingiange 2. Comme le temps de charge

est identique, le produit N;.t dans le cas 2 est plus faible que celui obtenu dans le cas 1.

V.5.5. Trajectoire de la particule selon son diamétre

La troisieme hypothese repose sur la modification de la trajectoire des aérosols, affectée par la
dynamique de charge (cf. § V.5.2). Cette hypothése est d’abord démontrée en utilisant dans

les mémes conditions des particules de tailles différentes.

V.5.5.1. Présentation des résultats

Dans les chargeurs testés ici ou la densité¢ d’ions est hétérogene, un exemple d’évolution du
nombre de charge g, selon le diamétre dans la configuration face-a-face est représenté sur la
Figure 98 pour trois tailles 100, 460 et 820 nm.

——théorie: Fuchs Ni.t=5.E+6 s.cm-3
40 - ¢ linj.=8 mm
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Figure 98 : relation charge-diametre (théorie & experience) I;= 30 PA, Ingange = 350 NA, li= 8 mm

162



Comme attendu, le nombre moyen de charge par particule est plus élevé pour 1’aérosol de
820 nm que pour celui de 460 nm. En effet, le niveau charge par diffusion dépend au premier
ordre de la taille de 1’aérosol et évolue en dpx (avec 1,03<x<1,35 selon la gamme de diametre

considéree, cf. Figure gp(dp) du Chapitre 5).

Le produit N;.t estimé par la loi de Fuchs est cependant plus faible, de I’ordre de 3.10% s.cm™

pour des particules de 460 nm contre 1,2.10° s.cm™ pour des particules de 820 nm.

L’évolution du produit N;.t estimé selon le courant Imeiange pOUr chacune des configurations est

donnée par la Figure 99.
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Figure 99: produit Ni.t pour des diameétres d,= 460 et 820 nm selon Iygjange dans la configuration
concentrique (ej;= 5 mm, Dj,;= 3 mm) et: face-a-face : li;;= 8 mm.

Les produits N;.t évoluent selon les mémes tendances dans chaque configuration pour des
tailles de particules différentes. Cependant, le produit N;.t estimé pour les particules de taille
820 nm est plus faible. En concentrique, le produit Ni.t varie entre 1,5-10° et 5-10° s.cm™ et
entre 1.10° et 2.10° s.cm™ pour des aérosols de diamétre d,=460 nm et 820 nm
respectivement. En face-a-face, il varie entre 2,7.10° et 3,3.10° s.cm™ pour d,=460 nm et entre
1,4.10° et 2,3.10° s.cm™® pour d,=820 nm.

Cet écart de N;.t entre les particules de 460 nm et 820 nm peut s’expliquer par la dérive
électrostatique couplée a une dynamique de charge plus rapide des particules de diametre plus

grand (le temps requis pour acquérir une charge diminue avec le diamétre des particules).

V.5.5.2. Analyse phénomenologique

Rappelons, que pour la configuration face-a-face, le diamétre d’extracteur et d’injection
d’aérosol sont de 2 et 4 mm. A débits de gaz égaux (30 L.min™Y), la vitesse moyenne des ions

en sortie d’extracteur est 4 fois plus élevée qu’en sortie de la canule d’injection d’aérosol.
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La Figure 100 illustre le comportement de deux particules de diameétres différents injectées
dans une densité d’ions hétérogéne supérieure a 10° cm™ pour un chargeur face-a-face. La

Figure 100 (c) représente 1’évolution de la densité d’ions sur les différents axes paralléles a

I’axe de I’extracteur (représentés sur les figures de milieu).
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Figure 100: influence de la dynamique de charge sur la trajectoire d’aérosol de taille différente
(460 nm et 820 nm) (a) trajectoire des aérosols sans ions, (b) trajectoire avec ions (c) profil de Ni le
long de la trajectoire d’un aérosol et dans le temps

Si deux particules de tailles différentes sont injectés simultanément et depuis la méme
position dans le chargeur avec lnsange=0 (décharge éteinte cf. Figure 100c), la particule de
grand diametre parcourt une distance plus grande (de ’ordre de quelques centaines de pm)
vers I’extracteur en raison de son temps de relaxation (m.B avec m en kg la masse de la
particule et B en s.kg™ sa mobilité mécanique) plus grand 1ié a I’inertie de la particule (e.g.
0,9 ps pour 460 nm contre 2,5 ps pour 820 nm). Pour un courant Imgiange NON Nul, les deux
particules se chargent au fur et a mesure qu’elles avancent dans les densités d’ions. La
particule de plus grand diamétre se charge plus rapidement (pour un produit N;.t plus faible).
Une fois chargée, le champ de charge d’espace la dévie vers des densités d’ions plus faibles,
quand celle de petit diametre est encore "insensible" au champ électrique jusqu’a ce qu’elle

acquiere la premiere charge et soit soumise a la force électrostatique. Si I’effet de la
dynamique de charge était négligeable sur la trajectoire de la particule, le produit Nj.t pour la
particule de plus grand diameétre serait donc plus élevé que celui pour la particule de petit

diametre. En effet, ayant une inertie plus grande, la particule de plus grand diameétre parcourt
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une distance plus grande dans les fortes densités d’ions (Figure 100b). L’effet de la
dynamique de charge sur la trajectoire des particules ’emporte sur I’effet de I’inertie. Les
trajectoires des particules des deux tailles sont données par la Figure 100 (c) en haut. La
densité d’ions " vue " par chaque particule en fonction du temps de charge (la densité intégree

sur le temps donné le produit N;.t) est donnée par Figure 100 (c) du bas.

Pour une densité d’ions donnée, une particule de 460 nm met en moyenne 3 fois plus de
temps a acquérir une charge qu’une particule de 820 nm. Pour une densité d’ions de 108 cm’®,
ce temps est de ’ordre de 0,6 ms. L’estimation de I’écart de distance parcourue est de 1’ordre
de quelques centaines de um jusqu’au millimétre selon le profil de vitesse du gaz. En raison
cette différence de trajectoire liée a la dynamique de charge peut étre a I’origine 1’écart de Ni.t

vu par les particules de tailles différentes.

Toutefois, cet effet n’est pas confirmé sur des particules de tailles inférieures a 460 nm qui
voient toutes un N;.t similaire (cf. § VI.2). Il est envisageable que bien que cet effet de
dynamique de charge soit actif, il soit compensé par la dérive électrostatique des particules.
Une particule plus petite se charge moins vite, rencontre une densité d’ions maximale plus
grande ; mais une fois chargée, le champ de charge d’espace plus intense et sa mobilité plus
grande la dévie plus rapidement dans les volumes de faible densité d’ions. Des investigations
complémentaires sont requises pour comprendre cet effet. 1l faut signaler que cette analyse est
basée sur une loi de charge (validée dans des densités d’ions homogénes par de nombreux
auteurs) qui n’est peut-étre plus valide dans des densités d’ions hétérogenes. En effet, 'une
des hypotheses utilisées sur laquelle repose la théorie est la vitesse isotrope des ions. Dans nos

conditions, cette hypothése n’est plus valide en raison du champ de charge d’espace.

V.5.6. Position d’injection d’aérosol : profil de densité d’ions et trajectoire
Les effets de la position d’injection sur le profil de densité d’ions, le "temps de charge" et la

trajectoire de 1’aérosol sont illustrés par la Figure 101 dans la configuration face-a-face.

Le schéma de la Figure 101 représente la trajectoire de 1’aérosol pour trois positions
d’injection liy;. 6, 8 et 14 mm, pour un courant lngiange identique. Pour un courant de décharge
Imétange poUr lequel 1’évolution du nombre de charge est croissante (Imglange < 200 NA), le
nombre moyen de charge par particule est d’environ gp= 20, 17 et 13 pour li,;= 14, 6 et 8 mm

respectivement.
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Figure 101: charge de 1’aérosol en fonction la position d’injection (face-a-face)

Pour ces trois positions d’injections, le profil de densité d’ions, la trajectoire de ’aérosol et

"le temps de charge apparent” sont affectés.

En effet, a courant Ineange CONStant, la position des masses affecte la répartition des ions donc
le profil de densité d’ions. De plus, la trajectoire d’un aérosol de diametre donné peut étre
affectée par le profil de densité d’ions (cf. §V.5.4). Or, le temps de charge apparent (dans les

densités ¢élevées) dépend du profil de densité d’ions et de la trajectoire de 1’aérosol.

11 faut noter que la trajectoire de I’aérosol est gérée a la fois par les forces hydrodynamiques et
électrostatiques. Rappelons, que pour la configuration face-a-face, le diamétre de I’extracteur
est de 2 mm et le diametre de I’injection de 1’aérosol est de 4 mm. Les deux débits des gaz
étant égaux (30 L.min™), la vitesse moyenne des ions en sortie d’extracteur est 4 fois plus
¢levée que celle des aérosols. Selon la position d’injection, la vitesse de gaz et donc la
distance que parcourt la particule dans le volume entre les injecteurs d’ions et d’aérosol,

évolue.

Pour la position d’injection la plus proche (lin,=6 mm), I’aérosol est injecté dans des densités
d’ions ¢levées. Malgré cela, "le temps de charge apparent" que passe 1’aérosol dans ces
densités d’ions est petit (de I’ordre de quelques ms). Le reste du temps de charge, 1’aérosol

transite dans des densités d’ions inférieures a 10’ cm™ (cf. §.V.5.3).
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Pour la position d’injection la plus éloignée (14 mm) de I’extracteur d’ions, I’aérosol est
injecté dans des densités d’ions au moins 2 ordres de grandeurs plus faibles que dans le cas
précedent. Cependant, I’aérosol parcourt une distance plus grande vers l’extracteur et

"avance " vers des densités ionigques de plus en plus fortes.
Le dernier cas (li;;= 8 mm) est un cas intermediaire entre les deux précédents.

Nous avons ainsi démontré que les deux hypothéses émises sont valides et peuvent rendre
compte de la réduction du produit Ni.t vu par les particules lorsque le flux d’ions Imglange

augmente dans la phase I1

Ces résultats montrent que 1’injection d’aérosol dans la plus forte densité n’est pas forcément
favorable a la charge si le temps que I’aérosol passe dans ces densités est petit. Un compromis

entre densité maximale d’ions et temps de charge efficace est donc a rechercher.

V.5.7. Chargeur concentrique a extracteur métallique

Le but de ce paragraphe est de comparer les Ni.t vu par les particules dans les différents
chargeurs concentriques (extracteur métallique ou sandwich) pour compléter 1’analyse des
conditions de charge présentée précédemment. Ce chargeur est caracterisé en détail auV1.2.2
VI.2. Bien que I’extracteur métallique soit retenu dans le chargeur final, ce dernier ne permet
pas de mesurer le courant Imglange requis pour 1’évaluation de la densité d’ions initiale N;° et
I’analyse de la répartition des ions a I’entrée de la zone de mélange, ce qui justifie que

I’analyse du mélange ion-aérosol ait été réalisee avec des extracteurs sandwichs.

Nous avons émis I’hypothése que la polarisation de la couronne de PTPE dans I’extracteur de
type sandwich augmente les pertes sous le plan ce qui se traduit par une densité d’ions plus
faible dans la majorité du volume du chargeur. L’extracteur de type métallique permet, a
priori, d’extraire un courant Imgange plus faible (pas d’isolant polarisé dans I’extracteur pour
limiter les pertes d’ions dans I’extracteur). Cependant, il permet de s’affranchir du champ de

surface du PTPE afin de tester cette hypothése.
Pour ce test, la configuration concentrique a été sélectionnée pour cing raisons :

-la perte de charge plus faible dans I’extracteur (200 mbar contre 450 mbar en face-a-face), il
est probable que le plan inférieur de I’injecteur (cf. Figure 88) limite les turbulences en aval

de I’extracteur et donc la perte de charge,
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-la stabilit¢ de la pression dans le chargeur: c’est la configuration pour laquelle les

fluctuations de pression et donc du débit d’aérosol sont les plus faibles (<2 mbar).

-la possibilité de moduler le temps de charge notamment en utilisant le piege a ions pour
confiner les ions (le mélange face-a-face est moins flexible en raison de la canule d’injection

des aérosols)

- et enfin des produits N;.t équivalents dans les deux mélanges malgré une densité d’ions plus
grande en entrée du mélange concentrique, compensée par des densités d’ions plus faibles en

deca du plan d’injecteur (cf. Figure 102).

Figure 102: descriptif du profil de densité d’ions dans la configuration concentrique et trajectoire
d’une particule dans le plan Ni-z

Sans rentrer dans les détails, la géométrie du mélange retenue a été optimisée en termes de
pertes de charge minimales et de courant lImeange Maximum avec un extracteur sandwich
(cf. Figure 88), les paramétres retenus sont Di,j = 5 mm et ej,; = 3 mm, on assume ici que cette
optimisation reste valide pour un extracteur métalliqgue. Le nombre moyen de charge par
particule selon le courant l4 dans la configuration concentrique (€in; =3 mm, Djn; = 3 mm) avec

un extracteur métallique (D= 2 mm) est représenté sur la Figure 103.
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Figure 103: évolution du nombre moyen de charge g, en fonction du courant Insjange
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Le nombre moyen de charge par particule est plus élevé que ceux obtenus avec des

extracteurs de type sandwich (jusqu’a 22 contre moins de 16 pour les extracteurs sandwich).

Ce nombre moyen de charge par particule croit avec le courant de décharge lq sur toute la
gamme de 8 a 120 pA. L’augmentation des courants lg et Insiange, €t donc de la densité d’ions
en tout point du chargeur (en absence de la polarisation de surface créée par le PTPE),
implique 1’augmentation des produits Ni.t vu par les particules contrairement au cas des

extracteurs sandwichs.

Remarque : si la densité¢ d’ions initiale dans ce mélange (Ni°) ne peut étre évaluée, elle est
surement plus faible que dans le cas des extracteurs sandwich qui limitent les pertes d’ions

dans I’extracteur des ions (Ni®metattique < Ni°sandwich phase 11)-

En résumé, deux hypothéses peuvent expliquer le caractere croissant ou décroissant du niveau

de charge (et donc du N;.t) avec I’augmentation du flux d’ions entrant dans le chargeur Ing¢iange:

- Soit il existe une densité d’ions initiale critique (transition phase I/1) pour laquelle la
répartition des ions dans le chargeur (cf. 8V.5.4.2 et/ou la dynamique de charge
(cf. 8V.5.5.2) est défavorable au produit N;.t.

- Soit il existe une valeur critique du champ surfacique du PTFE pour laquelle la répartition

des ions dans le chargeur et/ou la dynamique de charge est défavorable au produit N;.t.

Les criteres de choix du chargeur étant liés aux contraintes métrologiques de I’instrument, le
choix de I’extracteur (métallique) et de la configuration concentrique sont justifiées dans le
chapitre suivant avant la caractérisation finale du chargeur notamment en termes de relation

charge- diameétre sur toute la gamme de taille.

V.6. Conclusions.

Dans ce chapitre, nous avons caractérisé la charge de 1’aérosol en fonction du mélange ions-
aerosols. Des aérosols monodispersés, ont permis d’évaluer le produit N;.t a partir du courant

de particules chargées lié au nombre moyen de charges par particule.

Une étude préliminaire a montré qu’un mélange ions-aérosol non-axisymétrique conduit a une
relation charge i.e. mobilité selon le diametre (g, ou = f(Ny) bijective, critique pour limiter
les ambiguités pour la séparation en taille. Cependant, la relation courant de particules
chargees-concentration d’aérosol [(I,=f(Np)] est non linéaire, ce qui complique la séparation

en taille et I’inversion de données. Les mélanges non-axisymétriques sont donc exclus.
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Deux configurations de mélange axi-symétriques ont été étudiees avec un extracteur des ions
de type sandwich (métal-isolant-métal pour mesurer les courants d’ions dans le chargeur):
face-a-face et concentrique. Le courant d’ions Imgange €St controlé au premier ordre par la
position des masses (i.e. par la position de I’injecteur d’ions : canule en face-a face et plan en
concentrique). Pour une position donnée, 1’effet de 1’aérosol sur lneange €St Négligeable. La
répartition des ions dans le chargeur est contrdlée par une compétition électro-
hydrodynamique qui, comme dans ’extracteur (cf. chapitre 1V), dépend du rapport du temps

de transit des ions sur le temps de dérive électrostatique.

La comparaison des configurations de mélange a montré que dans une densité hétérogéne

d’ions, le nombre moyen de charge et donc le produit N;.t, dépendent de trois variables :

- le temps de charge ; il a été montré que 1’aérosol est chargé dans les premiéres millisecondes

ol la densité d’ions est la plus élevée (>10° cm™).

- la densit¢ d’ions vue par la particule le long de cette trajectoire : avec un extracteur
sandwich, le produit N;.t vu par les particules augmente avec Imgiange (POUr Imglange<200-300 nA
selon la géométrie de la zone de mélange), puis diminue. Deux hypothéses expliquent cette
décroissance. L une est liée au champ de polarisation de surface de la couronne du PTPE dans
I’extracteur, qui réduit la densité d’ions dans le chargeur malgré un flux d’ions entrant plus

grand. La seconde est liée a la trajectoire des particules.

- la trajectoire de la particule est rétro-contr6lée par la dynamique de charge : des particules
de tailles différentes (au dessus de 460 nm) ne voient pas le méme N;.t. En effet, le temps
nécessaire pour acquérir une charge diminue ave la taille des particules qui sont donc déviées

par le champ de charge d’espace ionique dans des densités d’ion plus faibles.

Nous avons ainsi démontré que I’injection d’aérosol dans la plus forte densité n’est pas
forcement favorable a la charge, si le temps que 1’aérosol passe dans ces densités est trop
faible. Un compromis entre densit¢ maximale d’ions et temps de charge efficace est donc a

rechercher.

Le mélange concentrique avec extracteur métallique (D=2,1 mm ; Dj,=5 mm et ej;=3 mm) a
donc été retenu comme chargeur a partir des avantages suivants par rapport au mélange face-
a-face : temps de charge modulable, perte de charge plus faible et constante et produit N;.t

maximum. La caractérisation de chargeur est I’objet du paragraphe §.V1.2
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VI. TEST DE L’INSTRUMENT : caractérisation du chargeur et du

séparateur

VI.1. Introduction

Cet instrument doit permettre d’évaluer les variations de concentration d’aérosols
atmosphériques sur au moins deux gammes de taille. Les critéres de sélection du chargeur
et le dimensionnement du séparateur électrostatique sont définis a partir des contraintes

métrologiques de I’instrument (cf. §11.2 - Stratégie):

e Temps de réponse de 100 ms,
e Etendues de mesure: en concentration totale [10°-10°] cm™, en taille [10-1000] nm
e Résolution en concentration de 1’ordre de [10%-10°] cm™ selon la gamme de taille

sur au moins deux gammes de taille.

Aprés avoir défini les criteres de choix du chargeur, les relations courant-concentration,
charge/mobilité-diametre et les distributions de charge pour différents diameétres sont
définies. Le séparateur électrostatique est alors dimensionné a partir de la relation
mobilité diameétre. Pour identifier les points critiques a améliorer, ce prototype de
séparateur est alors caractérisé en termes de limite de détection et résolution en
concentration, de temps de réponse a un créneau de concentration d’aérosol (réponse

indicielle) et de pouvoir de séparation en diamétre.

VI.2. Choix et caractérisation du chargeur retenu
VI1.2.1. Choix du chargeur

VI1.2.1.1. Contraintes métrologiques = Criteres de choix du chargeur

Le schéma sur la Figure 104 présente les différentes contraintes métrologiques a respecter
et les criteres de choix du chargeur correspondants. Pour remplir ces criteres, nous
jouerons alors sur les variables de contréle du transport EHD et de la charge des

particules identifiées précédemment (cf. § 11.2).
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Critéres Contraintes

Variables h .
Processus chargeur métrologiques
Source  Aérosol  Chargeur TransportEHD Pertes A <100 Concentration
5 . . eres 0 Limites de détection
Géom., dp, Géom Convection NLt max. Résolution
Nion®, Np, Entrainement
E. 1 -
Qion Q Diffusion Hp=F(dp) bijective Diamétre
Dérivelélectro. ANL.t min. 1 Séparation en taille
!
Ni (X, Yy, 2) | Linéarité 1, oo N | | Linéarité (Ip, Np) —I—-> Inversion de données
Trajectoire aérosol
[ ) l
v
Charge <—| tyanst <50 MS Mesures a 10 Hz
iTme Ni.t, .
Mobilmetre fréquence
Qion +Qp ANt d’échantillonnage
Geom temps
Emobillimetre - de réponse

Figure 104: critéres de sélection des chargeurs

L’analyse des contraintes métrologiques détaillées ci-dessous permet de définir les six

critéres retenus pour le choix du chargeur :

Temps de transit < 50 ms

Pertes d’aérosol <10 %

Charge maximale des aérosols (N;.t maximal et reproductible)
Linéarité de la relation courant-concentration

Relation mobilité-diameétre bijective

o a0k~ w DN F

Divergences minimales des conditions de charge (AN;.t)

a. Limite de détection et résolution en concentration
Ces deux caractéristiques métrologiques de 1’instrument sont introduites au §11.2.2 et sont
liées au courant de particules chargées sur chaque plateau, au bruit de fond du systeme de

mesure ainsi qu’aux caractéristiques de 1’¢lectrometre (limite de détection et résolution).

Rappelons que le courant de particules chargées est proportionnel au produit gy.N,.Qa, le
débit d’aérosol Qa a ainsi été fixé a 30 L. min™ (cf. §.11.2.2). Pour un aérosol de
concentration donnée, la résolution de I’instrument de mesure sur un plateau est donc

d’autant plus grande que le produit N;.t est élevé et les pertes d’aérosol minimales.

De méme, pour abaisser la limite de détection en concentration en deca 10° cm™, le

courant de particules chargees par plateau doit étre supérieur au bruit de fond du systeme
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de mesure (~ 10 fA) et au courant minimum mesurable a 10 Hz qui dépend de ’appareil.
Pour un aérosol de concentration donnée, la limite de détection sur un plateau est donc

d’autant plus faible que la charge par particule et donc le produit Nt sont élevés.
(cf.8.11.2.2)

Le critéere de limite de détection est nécessaire mais pas suffisant. En effet, les autres
criteres ne seront vérifiés que si ce critere est rempli. Si un chargeur ne permet pas
d’atteindre des produits N;.t supérieurs & 10° s.cm™ (par rapport & la limite de charge

partielle cf. 8.11.2.2) ce chargeur est rejete.

b.  Mesurea 10 Hz
La fréquence d’échantillonnage doit étre au moins deux fois supérieure a la fréquence de

mesure, soit 20 Hz (théoréme de Shanon).

Une fréquence de mesure de 10 Hz signifie que la fréquence de coupure (Fc) de
I’instrument est de 10 Hz. La fréquence de coupure est la fréquence d’un signal
sinusoidal dont ’amplitude mesurée est atténuée de 30% par rapport au signal réel. En
premiere approximation (pour un systéme du premier ordre), la fréquence de coupure est

¢gale a I’inverse du temps de réponse a 63%.

Le temps de réponse de I’instrument t(63) est défini comme le temps que le systeme de
mesure, soumis a un créneau de signal en entrée, met pour atteindre 63% de la valeur
finale, indépendamment du temps de transit dans le systéme qui n’implique qu’un délai
de détection facile a corriger si le signal a mesurer reste constant pendant ce délai. Cela

impose un temps de transit de 1’aérosol dans I’instrument inférieur a 100 ms (cf.§. 11.2.1).

Pour atteindre ce temps de réponse sur des aérosols submicroniques jusqu’a 10 nm, le
courant minimum mesurable a 10 Hz dépend de 1’appareil de mesure du courant de

particules chargées, qui doit étre choisi en conséquence.

Enfin, I’¢lectrométre impose des contraintes en termes de courant minimal, la limite
théorique du courant mesurable a 10 Hz et de 6 fA (cette limite dépend de I’appareil de
mesure e.g. 10 fA pour I’électrometre Keithley 6514). Toutefois le bruit de fond induit
par le rayonnement électromagnétique ambiant et les défauts de blindage du séparateur
(alimentation en tension du piége a ion et du séparateur et électromeétres compris) peut

étre bien supérieur a cette limite théorique (1 pA dans le cas du premier test réalise).
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Le courant de particules chargées doit donc étre supérieur a cette valeur sur chaque

plateau.

c.  Linearite courant-concentration d’aérosol (I, o Np)

La linéarité entre le courant de particules chargées et la concentration d’aérosol permet de
simplifier I’inversion de données. En effet, si le niveau de charge des particules dépend
de la concentration, il est nécessaire d’inverser les données en tenant compte des
modifications de mobilité électrique (décalage en diamétre) et du courant de particules
(décalage en concentration), toutes deux liées a la grandeur que I’on cherche a évaluer (la

concentration).

d.  Séparation des gammes de taille selon la mobilité
Le pouvoir de séparation qui est défini ici comme le rapport de la mobilité maximale

collectée a 100% sur le premier plateau (petits diametres) sur la mobilité minimale
collectée a 100 % sur le second plateau. Il dépend de la relation charge-diameétre et des

caractéristiques du séparateur électrostatique (cf. 8.11.2.3).

La séparation des particules chargées selon la mobilité électrique impose une relation
mobilité-diamétre (u, = f(dy)) bijective pour limiter les ambigiiités pour I’inversion de
données permettant 1’évaluation des concentrations a partir des mesures de courant de
particules chargées. Dans le cadre de cette étude, les relations <p,>=f (dp) sont toutes
bijectives.

Mobilité électrique moyenne : La Figure 105 représente la relation mobilité électrique
moyenne en fonction du diameétre de la particule calculée a partir du modéle de Fuchs
pour différents produits N;.t (de 5.10° & 3.10" s.cm™) en densité d’ions homogéne.
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Figure 105: relations mobilité moyenne-diametre théoriques pour différents produits N;.t évalués
a partir de la loi de Fuchs dans le régime de transition
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L’augmentation du produit N;.t conduit a une relation p, =f (dp) de pente plus faible et
une gamme de mobilité électrique plus étroite, ce qui est défavorable pour la résolution
de la séparation électrostatique.

Evaluation de la concentration : pour une gamme de mobilité collectée, les particules ne
possedent pas toutes le méme niveau de charge. L’évaluation de la concentration sur cette
gamme de taille ne peut étre valide que si la gamme de mobilité est étroite : dans le cas
contraire une modification de taille de 1’aérosol, a concentration constante, induit une
variation du courant de particules chargées qui pourrait étre, de fagcon erronée, attribuée a
une variation de concentration. Toutefois, il est possible de lever les ambiglités en
s’appuyant sur des hypothéses concernant la forme des distributions de taille a
caractériser ou sur d’autres mesures (soit dans des conditions de charge différentes, soit a

partir d’un autre appareil).

Mobilité électrique réelle : la relation mobilité électrique moyenne est représentée en
rouge sur la Figure 106 en fonction du diamétre pour un Ni.t de 5.10° s.cm™. Or, la charge
de I’aérosol est un phénomene statistique qui conduit & une distribution de charge des
particules d’un diametre donné (courbes en pointillés). De plus, dans nos conditions de
densités d’ions hétérogenes, des particules de diamétre identique peuvent « voir » des
produits N;.t différents, (AN;.t cf. 8.11.2.3) qui se traduit par un élargissement de la

distribution de charge tracée en traits pleins vert.
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Figure 106 : relation mobilité électrique-diamétre en tenant en compte la distribution de charge
pour un Ni.t moyen de 5.10° s.cm™

En séparant sur deux plateaux (faibles et fortes mobilités respectivement au dessus et en
dessous du trait bleu sur la Figure 106) autour de 9.10° m®s™.\V%, les erreurs induites par

la distribution de charge sur la sélection des particules sont indiquées par les zones
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grisées (particules grosses, fortement chargées et collectées sur le plateau des faibles

mobilités et inversement).

Ambigiiité sur 1’évaluation de la concentration sur un plateau: une particule de grande
taille chargée nfois peut avoir la méme mobilit¢é qu’une particule plus petite
Monochargée et ainsi étre collectée sur le méme plateau de mesure. L’estimation de
concentration a partir du courant est alors délicate puisque n particules monochargeées et
une grosse particule chargée n fois donne le méme courant mesuré pour une
concentration différente d’un facteur n. Nous allons donc étudier la relation mobilité-

diamétre selon les conditions de mélange ions-aérosol.

Lorsque la résolution en mobillité est suffisante et que les distributions de charge ne
dépassent pas 5 charges, il est possible de s’appuyer sur le spectre de mobilité mesuré et
les distributions de charge théoriques pour lever les ambiguités. C’est le cas de
I’analyseur de mobilité différentielle (DMA). Si I’une des conditions n’est pas remplie, il
est nécessaire soit de faire des hypotheses sur la forme des distributions de taille, soit de
combiner plusieurs mesures (avec un autre appareil, ou dans des conditions différentes)
pour limiter les ambiguités. Cet aspect de I’inversion de donnée n’est pas I’objet de ce

travail et ne sera pas traité plus en détail.

VI1.2.1.2. Comparaison des chargeurs

Les principaux résultats obtenus dans chacun des chargeurs étudiés sont synthétisés dans
le Tableau 5 selon les différents criteres donnés au 8VI1.2.1.1. Les quatre premiers critéres
sont remplis en termes de : (i) pertes < 10%, (ii) temps de transit, (iii) linéarité courant-
concentration (cf. 8VI1.2.2.2 pour le chargeur concentrique avec extracteur meétallique et
mesurée pour les autres chargeurs mais non montré) et (iv) produit Ni.t > 10° s.cm™
(cf. 81.3.8). La stratégie d’étude, basée sur des chargeurs a fortes densités d’ions
hétérogénes (> 10° cm™), s’avére donc payante. En effet, les produits Ni.t sont du méme
ordre de grandeur que dans les chargeurs a densités d’ions homogenes et temps de charge
de I'ordre de la seconde. Les deux derniers critéres, qui portent sur les écarts de
conditions de charge (AN;.t) et la relation mobilité-diamétre, sont discutés au 8.V1.2.2.3

pour le chargeur retenu.
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D’autres arguments, simplicit¢ de réalisation du systéme, modularit¢é du volume du
chargeur pour modifier le temps de transit et pertes de charge sont en faveur des
configurations de mélange concentriques (comme discuté au 8 V.5.7).

La comparaison des chargeurs porte donc essentiellement sur le produit N;.t maximum
atteint dans chaque chargeur. Si des chargeurs de type fil-fente ont été développés et
caractérises afin de limiter les écarts de Ni.t, ils ne sont pas présentés car les produits N;.t
sont au minimum deux fois plus faibles que pour les autres chargeurs. Les chargeurs
pointe-trou avec extracteur sandwich permettent d’atteindre des Nj.t du méme ordre de
grandeur (~4.10° s.cm®). En termes de Nit, le chargeur concentrique & extracteur
métallique est de loin le meilleur des chargeurs développés (Nt maximum de
1,25.10° s.cm™).
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Tableau 5 : comparaisons des chargeurs selon les criteres de choix

CHARGEUR CRITERES DE CHOIX DU CHARGEUR REMARQUES
Source |Extracteurs| Configurations | Pénétration Ni.t (s.cm?) Relation ANi.t Linéarité temps de | Simplicité de
d’ions de mélange d,=460 nm Ko = f(ap) min. I,/ N, transit réalisation et Autres
<50 ms robustesse
Pointe- métal concentrique >90% 1,3.10’ 4 4 4 244 t<50 ms (*)
trou | sandwich | concentrique >90% 4.10° ? v v vV t<50 ms (*)
sandwich face-a-face >90% 3,5.10° 4 4 v Instabilité
bijectives pression (**)
Fil-fente | sandwich | concentrique >90% 2.10° v v v t<50 ms (*)
(***) | sandwich face-a-face >90% 2.10° 4 4 v Instabilité
pression (**)

(*) Possibilité de réduire le temps de charge par confinement électrostatique des ions grace au piege a ions (cf.8.V.5.4.1)

(**) Des fluctuations de pression dans le chargeur sont mesurées en configuration face-a-face (jusqu'a 15 mbar), ces fluctuations de pression

conduisent a la fluctuation de débit de prélévement de 1’aérosol.

(***) Résultats non présentés dans le manuscrit
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VI1.2.1.3. Chargeur retenu

loniseur retenu: 1’étude paramétrique de la décharge (détaillé dans le chapitre 1V) a d’abord
permis de choisir les différents parametres électriques et géométriques en géométries pointe-
plan et fil-plan (distance inter-électrodes, dgap= 13 mm et rayon de courbure, Rc= 80 pum). En
effet, un compromis entre la stabilité de la source d’ions et une tension maximale de 20 kV
pour limiter I’encombrement du systéme avec une durée de vie de la pointe de plusieurs
dizaines d’heures. Le rayon de la zone de décharge choisi est 5 cm pour limiter I’effet des
parois sur le champ et le courant de décharge a 10% tout en limitant I’encombrement du
systeme. En outre, ’effet du flux de gaz sur le courant de décharge est négligeable mais
permet néanmoins de confiner les ions vers I’extracteur. Cet effet est d’autant plus notable

que la surface de I’extracteur est plus petite en configuration pointe-plan troué qu’en fil-fente.

Extracteur retenu : malgré des courants extraits plus faibles avec les extracteurs métalliques
qu’avec les extracteurs de type sandwich, les produits N;.t sont plus élevés avec les extracteurs
métalliques (1,3.10" contre 4.10° s.cm™). De plus, le champ électrostatique dans le chargeur
est moins intense avec des extracteurs métalliques. En effet, dans les extracteurs de type
sandwich, la polarisation de I’isolant et le profil spatial de densité d’ions plus hétérogene
augmentent le champ électrique (cf. 8.V.5.4.2). Afin de limiter la collection électrostatique
des particules chargées par le champ électrique, les chargeurs avec extracteurs métalliques
semblent donc mieux adaptés. Un extracteur métallique d’épaisseur 1 mm réduite a 0,6 mm
au niveau de ’orifice d’extraction a 0,6 mm au niveau de 1’orifice de 2,1 mm de diameétre
(compromis entre perte de charge et efficacité extraction d’ions), est donc retenu pour le

chargeur final.

Configuration de mélange retenue : Le mélange concentrique avec extracteur métallique
(Dinj=5 mm et ej,;=3 mm, cf. 8 V.5.7) a eté retenu a partir des avantages suivants par rapport
au mélange face-face : temps de charge modulable, perte de charge plus faible et constante et

produit Nj.t maximum.

De plus, en configuration concentrique, il est possible de diminuer le temps de charge grace
au confinement électrostatique des ions par le champ électrique créé par le piege a ions. En
effet, pour la configuration face-a-face, la canule d’injection a la masse fait écran a ce champ
(cf. 8.V.5.4.1). Le temps restant pourrait alors étre utilisé pour la séparation électrostatique,

troisiéme étape lente de I’instrument (prélévement, charge et séparation).
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Ainsi, le chargeur retenu est donc composé d’une source d’ion pointe-plan troué, d’un

extracteur métallique et d 'une configuration de mélange concentrique.

VI1.2.2. Caractérisation du chargeur retenu

Le chargeur retenu rempli les trois premiers critéres (i) de charge maximale et reproductible
(i1) avec moins de 10 % de pertes d’aérosol pour abaisser la limite de détection et améliorer la
résolution en concentration, (iii) pour un temps de transit inférieur a 50 ms afin d’atteindre un

temps de réponse de I’instrument inférieur a 100 ms.

Reste donc a caractériser ce chargeur vis-a-vis des trois derniers criteres (iv) de linéarité
courant-concentration pour permettre I’inversion de données, (v) avec une relation bijective
mobilité moyenne-diameétre et (vi) une divergence minimale des conditions de charge (AN;.t

minimal) qui définissent le pouvoir de séparation de I’instrument.

VI1.2.2.1. Remarques préliminaire sur la charge initiale de I’aérosol

L’instrument doit caractériser un aérosol de charge initiale inconnue mais a priori faiblement
chargé. Il est donc nécessaire de mesurer I’influence de la charge initiale de 1’aérosol sur la
charge finale, tant pour valider le protocole de production des aérosols monodisperse utilisés

pour la caractérisation du chargeur que les résultats obtenus a I’aide de ces protocoles.

Avec des particules de sel de 92 nm, quatre états de charge initiaux ont été testés : des
particules chargées une fois, positives ou négatives (selon la polarité du DMA), neutralisées
avec un neutraliseur en sortie de DMA et neutres (avec neutraliseur et électro-précipitateur en
sortie de DMA). La charge initiale mesurée des particules positives est de 1,03 = 0,05. Cela

confirme que moins de 5 % de particules bi-chargées ont été selectionnées par le DMA.

La charge moyenne en sortie du chargeur est présentée sur la Figure 107 en fonction de la

charge initiale pour des concentrations de 10* ecm’®, 14= -110 MA, Imglange™> 1200 NA.

Charge finale (e)

neutre
X
neutralisée
X 4
0 -
-1 0 +1 Charge initiale ()

Figure 107: influence de I'état de charge initiale sur la charge des particules de 92 nm
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Le méme niveau de charge est mesuré a 5 % prés pour les particules neutres, neutralisées et
initialement chargées positivement. Une augmentation de la charge finale de 10% (de 3,7 a
4,1 charges par particule en moyenne) est mesurée quand les particules sont initialement

chargées négativement, comme déja reporté dans [DAV-85].

L’écart de niveau de charge entre les particules neutres et neutralisées est de 1’ordre de 2%
(cf.Figure 107), en deca de I’incertitude de mesure de 5%. Aux vues de ce faible écart
reproductible de niveau de charge, les mesures de charge moyennes ont été réalisées avec des
aérosols monodispersés, neutralisés pour atteindre la concentration de 10° cm?, plut6t
qu’avec des neutres impliquant le précipitateur électrostatique qui ne permet pas de dépasser

10* cm3,

VI1.2.2.2. Relation entre le courant d’aérosol chargé et la concentration initiale

Cette relation est nécessaire pour estimer la concentration initiale d’aérosol prélevé a partir du
courant de particules chargées. En effet, cela permet de valider que la relation charge-

diamétre, décrite au paragraphe suivant, est indépendante de la concentration.

Tout d’abord, la mesure des concentrations en amont et en aval a permis de démontrer que les

pertes d’aérosol sont bien inférieures a 10 % sur toute la gamme de taille de 10 a 820 nm.

La Figure 108 représente le courant d’aérosols chargés selon la concentration d’aérosol en
entrée du chargeur. L’aérosol salin (cristaux de sel) est produit par le four et sélectionné par le
DMA (selon le protocole établi au 8111.4.1) pour obtenir un aérosol monodispersé de 92 nm.
La variation de concentration de I’aérosol est obtenue en contrdlant la température du four. La
difficulté d’une telle représentation est la différence de temps d’échantillonnage des deux
appareils qui oblige a interpoler les points de mesure de 1’un des appareils, ce qui implique un

effet de lissage de la courbe representée sur la Figure 108
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Figure 108: évolution du courant d'électrométre (Qgiectrometre=2 L.min'l) en fonction de la concentration
d'aérosol en entrée mesurée au CNC
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La relation courant-concentration est linéaire. La pente correspond a la charge moyenne par
particule qui est constante et de 3,7 charges par particule de 92 nm. Cette linéarité a été
confirmée pour différentes tailles (50, 92 et 460 nm) et représentée sur la Figure 108b (en

valeurs moyennes du courant de particules chargées).

Seuls 5 des 60 L.min™ sont prélevés dans 1’électrométre, le courant total d’aérosol chargé est
donc 12 fois plus grand. Pour un aérosol de 92 nm, la limite de détection théorique (pour un

courant minimal détectable & 10 Hz de 6 fA, sans bruit de mesure) est donc de 50 par cm™.

Les appareils de mesure utilisés (électrometre et compteur de particules) ont des temps de
réponse supeérieurs au temps de réponse souhaité (~ 1 s contre 100 ms) et surtout différents ce
qui explique la largeur de la courbe. Par la suite, les mesures sont donc moyennées sur 10

secondes pour obtenir les niveaux de charge moyens par particules.

VI1.2.2.3. Charge et distribution de charge selon le diamétre pour deux conditions de charge

a. Relation charge-diameétre
Cette caractéristigue du chargeur est critique en termes de limite de détection, de

dimensionnement du séparateur ¢électrostatique et d’inversion de données de I’instrument.

Les points de mesure de la Figure 109 ont été obtenus selon le protocole défini au paragraphe
I11.5.3 pour les particules de sel de diametre inférieur a 200 nm générées avec un four et pour
des gouttes d’huile de diamétres supérieurs a 400 nm produites avec le générateur SLG. Le
courant de décharge est de -10 ou -110 pA, la pression dans la zone de mélange est de 950
mbar et la température de 20°C. La loi de Fuchs est valide dans le régime de transition Kpi~1
qui correspond a des particules autour de 40 nm. Les propriétés des ions pour les calculs sont :

masse de 80 amu, pi=1,8.10* m?s*V?, D;i=4,5.10° m%s™, ¢;i=278 m.s™.
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Figure 109: relation charge diamétre pour un courant de décharge de 10 et de 110 pA
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Il existe un accord relativement bon entre les mesures et la loi théorique de Fuchs entre 50 et
460 nm pour un Ni.t de 1,25 10" s.cm™ & courant de décharge de -110 pA et pour 910%s.cm™
a -10 pA. Il faut souligner que malgré un facteur 10 sur le courant de deécharge variant de

-110 pA a-10 pA, les niveaux de charge ne sont que 15 % plus grands.

La charge moyenne pour les particules de 10 nm est de 0,2 contre 0,6 attendue théoriquement.

Les écarts sur les particules fines (<50 nm) sont probablement dus :

- soit aux trajectoires des particules les plus fines qui pourraient étre « soufflées » par les

turbulences en périphérie des densités d’ions maximales,

- soit a un défaut de calcul des coefficients d’attachement ions-particules de la loi de charge
pour la pression de 970 mbar dans le chargeur. A pression atmosphérique, les coefficients ont

été validés par comparaison avec la littérature.

Remarque : Contrairement aux chargeurs avec extracteurs de type sandwich, dans ce chargeur
a extracteur métallique, toutes les particules de 50 nm a 820 nm voient le méme produit N;.t.

Cela confirme ’effet du champ de surface due a la polarisation des surfaces (cf. §V.5.5).

b.  Distribution de charge
L’objectif est d’estimer les écarts de conditions de charge (ANi.t) rencontrées par les
particules de méme taille par comparaison des distributions de charge mesurées et théoriques.
Les distributions de charge permettent également d’estimer les recouvrements de mobilité
entre deux plateaux adjacents de mobilité électrique (cf. 8.11.2.3). La distribution de mobilité
électrique présentée sur la Figure 110 (a) est mesurée a 1’aide d’un analyseur de mobilité
électrique "radial". Les modes théoriques correspondant aux particules multi-chargées sont
représentés par des croix, reportés sur la Figure 110 en termes de distribution de mobilité. La
3

Figure 110(b) représente la distribution théorique (trait gras) obtenue pour un N;.t de 107 s.m

et la distribution mesurée est représentée par des carrés (pointillés).

Le niveau de charge moyen estimé a partir des distributions de charge est de 3,2 contre 3,7

avec 1’électromeétre
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Figure 110: (a) distribution de mobilité et (b) distribution de charge d’un aérosol de 92 nm

La distribution de charge est donc déformée par les pertes des plus chargées avant la mesure ;
La courbe en pointillés fin représente une estimation de la forme de la distribution réelle. La
distribution est supposée de type Gaussien avec un écart type de 1,5 contre 1,3 attendu
théoriquement (trait gras). L’écart de Nt (AN;.t) vu par les particules de méme taille est
probablement lié aux positions d’injection différentes. Ce AN;.t est estimé grossiérement a
partir de la distribution de charge (7.10°<N;.t<2.10" s.cm™).

Il convient de souligner que si la résolution du DMA est suffisante pour discerner les
différents modes de multi-chargée jusqu’a 5 charges, pour des particules de 92 nm en sortie
de notre chargeur, il n’en est plus de méme pour des niveaux de charges plus élevés, induisant
des distributions de charge qui apparaissent comme unimodales. A titre d’exemple, la Figure
111 représente la distribution de mobilité représentée en diametre électrique équivalent
mesurée avec le DMA tubulaire, pour des particules de 600 nm, en sortie de chargeur (points
bleu).

2.10*

2000 - =+=Chargeur on
1+ =e=Chargeur off

1500 - £ 1510°

1000

10 100
Diameétre (nm)

Figure 111 : distributions de mobilités, i.e. de charges représentées selon le diametre électrique
équivalent pour des particules de 600 nm neutralisées par une source **Kr (décharge off) et chargées
en sortie de chargeur (sans neutraliseur).
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Si la résolution du DMA ne permet pas de calculer la distribution de charge, il est toutefois
possible d’estimer a partir de la gamme de mobilité électrique (i.e. de diamétre électrique
équivalent) 1’écart de N;.t vu par les particules. La charge moyenne (diamétre 75 nm) est de 23
charges ce qui est cohérent avec la Figure 109. La gamme de diamétre électrique équivalent
est d’environ 66 a 123 nm, ce qui correspond a des particules chargées entre 10 et 30 fois,
reporté sur la Figure 112 en termes de distribution de mobilité. Cela correspond & un produit

Ni.t compris entre 6.10°<N;.t<2.10” s.cm™.

VI1.2.2.4. Relation mobilité moyenne-diametre et enveloppe

La Figure 112 représente les mémes données que celle représentées sur la Figure 109 pour un
courant de décharge de -110 pA (en croix rouge et avec un fit polynomial en pointillés). Les
mobilités des particules chargées sont représentées selon la taille de 1’aérosol. Les barres en
noir représentent les mobilités électriques calculées en prenant en compte les distributions de

charge présentées sur les Figure 109 et Figure 110.
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Figure 112 : relation mobilité moyenne-diameétre du chargeur retenu avec enveloppe induite
par les distributions de charges

Outre la bijectivité attendue, 1’¢largissement de I’enveloppe li¢ a la distribution de charge
induit une ambiguité pour la séparation mobilimétrique. En effet, les particules les plus
chargées de diameétre 600 nm possedent la méme mobilité que les moins chargées de diametre
d’environ 80 nm.Pour le diamétre de coupure de 130 nm, mesuré dans le séparateur de test
(cf. VI.3.2.3), qui correspond a une mobilité de coupure d’environ 107 m2stVv? I’enveloppe
indique que les particules plus grosses que 300 nm ne devraient pas étre collectées sur le
premier plateau. Toutefois, cela serait vrai dans un séparateur idéal sous flux laminaire et sera

mis en défaut plus tard du fait des turbulences.
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VI.3. Faisabilité de I’instrument

VI1.3.1. Dimensionnement du séparateur

Une fois les aérosols chargés, il est possible de les séparer soit par des méthodes
¢lectrostatiques soit par impaction. L’ impaction basse pression requiére des pompes couteuses
et encombrantes notamment pour les forts débits. Dans le cas de cette étude, la séparation par

gamme de mobilité électrique a donc été retenue.

Toutefois dans le temps imparti (50 ms), la sélection des particules les moins mobiles (au
dessus de 200 nm) s’avere délicate. En effet, dans les champs électriques maximums (sans
claquage électrique), la distance parcourue en 50 ms par ces particules n’est que de quelques
centaines de micron impliquant des usinages de précision et surtout des pertes de charge
¢levées (>100 mbar). C’est pourquoi nous avons choisi de collecter les particules les plus
mobiles et de laisser sortir les moins mobiles pour les mesurer en sortie avec un électrometre

a cage de Faraday.

La géométrie la plus répandue est de type tubulaire, le régime d’écoulement doit étre
laminaire pour augmenter le pouvoir séparation. Toutefois cela impose un débit de sheath air

de quelques centaines de L.min™ qui ne sera pas mis en place pour le test.

La premicre contrainte est d’abaisser le temps de transit total dans I’instrument en dega de

100 ms. A débit fixé (60 L.min™), cela défini le volume du séparateur (50 cm®).

Afin d’augmenter le pouvoir de séparation, il faut augmenter la distance de dérive
électrostatique (cf. Figure 113), I’aérosol chargé est collecté sur 1’¢électrode centrale. Dans le
cas des fortes densités de particules chargées, ce choix n’est pas judicieux en raison du
confinement des aérosols chargés qui augmente les répulsions électrostatiques et affecte le
pouvoir de séparation et la linéarité du courant mesuré selon la concentration d’aérosols.
Toutefois, ce dernier effet a été testé et n’affecte pas la linéarité jusqu’a des concentrations
10° cm™ pour des aérosols de 460 nm en sortie de chargeur.

Sans diffusion, ni turbulence Efficacité de sélection Plateau 2

Injection aérosol chargé

L o) 4 sélectionneur de z, 1 Avec diffusion
Dl}ZET\\Zz omn £1/Z2 = D2/Dy = 9/10 f et turbulence
. dpi/dyy = Z,/Z, . Ccy/Cc,

Plateau 1L Plateau 2

—> Zp
d,,/d, = ? >10%~40 %
Sur 100 nm Ddp = 80-100 nm
Figure 113: schéma du séparateur de mobilité électrique envisagé et cause d’incertitudes
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Afin de limiter les turbulences dans le séparateur électrostatique, le piége a ions a été
dimensionné pour obtenir un régime d’écoulement laminaire (Re=2200 en limite de régime
transitoire). Par ailleurs, la fente doit étre la plus fine possible pour augmenter le pourvoir de
séparation. La largeur de la fente d’entrée en régime laminaire implique un recouvrement des
mobilités électriques, illustré en rouge sur la Figure 113. De plus, 1’écoulement dans le
sélectionneur de mobilité n’est pas laminaire et les turbulences induisent un ¢élargissement de
Cce recouvrement estimé en vert.
170 mm 13 (d,<130nm) I, (d,<130nm)

Séparateur AT

Piege aions

E
lons+Aérosolichargé T T e s

.................................................................................................................. — Excés
-------- 50-59 L.mint
________ ’ v 920
% N 2 2 A
Métal électrode garde
% Métal a la masse g
- Isolant (polyacétal) Métal électrode de mesure

Métal (piege a ions + 40 V) Métal polarisé a + 8000 V

Figure 114. schéma de principe du séparateur électrostatique.

Si la diffusion des aérosols est négligeable pendant les 50 ms dédiées a la sélection en taille et
a la mesure, la largeur de fente et les turbulences sont critiques pour la résolution du systéme.
Le diameétre extérieur est fixé par le piege a ions (20 mm). Pour le test, un seul plateau de
collection électrostatique des plus mobiles est utilisé dans le séparateur, les moins mobiles
étant mesurées dans électrométre a cage de Faraday I’ECF en sortie (cf. Figure 114).

En effet, la mobilité électrique minimale des particules (de 820 nm) est de 108 m?.s*. V' et le
champ maximum sans risque de décharge parasite est de 1,7 10° V.m™ Cela implique une
distance maximale parcourue de 1,05 mm en 50 ms, trés inférieure a la distance de dérive
requise pour le pouvoir de séparation, ce qui exclue de collecter ces particules
électrostatiquement.

Pour collecter les particules de mobilités supérieures a 1,3 107 m?.s*.v* (~100 nm pour ce
chargeur), la distance de dérive dans le séparateur doit étre de 4.5 mm. Pour atteindre
1,710°V.m™ 1la tension a appliquer est de I’ordre de 8000 V.

Afin de limiter les perturbations électromagnétiques, le systeme est blindé par du papier
aluminium. Si le systeme est simple, la principale difficulté est de limiter les courants de fuite

entre les électrodes polarisées et 1’¢lectrode de mesure.
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V1.3.2. Caractérisation du séparateur et de I’instrument
L’ensemble chargeur, piége a ions, séparateur et ECF constitue I’instrument de mesure. Les
trois caractéristiques de 1’instrument de mesure évaluées dans cette section sont les limites de

détection en concentration, le temps de réponse et le pouvoir de séparation.

VI1.3.2.1. Limite de détection en concentration

Dans un premier temps, seule une fraction du débit total (60 L.min™) est prélevée dans I’ECF
(de 14210 L.min™), car 10 L.min est le débit maximum toléré par le filtre de I’ECF.

Le bruit de fond théorique minimum des électromeétres fonctionnant a 10 Hz est de 6 fA. Le
bruit sur I’ECF est de +/- 20 fA quant au bruit sur le séparateur, il est de +/- 20 fA sans
I’alimentation haute-tension connectée mais atteint +/- 1 pA avec une polarisation de 8 kV.
Ce bruit est li¢ a l’alimentation HT et pourrait étre réduit en blindant 1’ensemble de
I’instrument.

La limite de détection devrait étre mesurée sur les deux plateaux. Cependant, en raison du
bruit de fond actuel du premier étage et du prélévement partiel de 1’aérosol sur le second
étage, les limites de détection sont évaluées a partir du bruit de fond et de la charge moyenne
par particule

Pour un débit d’aérosol fixé, les limites de détection en concentration dépendent du bruit de
fond, de la charge moyenne et de la concentration de 1’aérosol sur 1’étage considéré donc du
pouvoir de séparation (cf. 8.V1.3.2.3) qui est pour le moment considéré comme idéal.

Le Tableau 6 présente les charges moyennes des particules collectées sur chacun des deux
plateaux (<100 nm et >100 nm) en supposant une concentration de particule constante quel
que soit le diamétre. Deux limites de détection en concentration (calculées pour I,=lgf) sont
alors évaluées en référence au bruit de fond minimum théorique et mesureé sur le prototype. La
derniére ligne correspond au courant mesuré pour la concentration minimale de 1’étude.

Tableau 6 : charges moyennes pour des particules collectées sur chacun des deux plateaux (<100 nm et
>100 nm) et limites de détection en concentration (1,=1g¢) évaluées en référence au bruit de fond
minimum théorique et mesuré sur le prototype

10-100 nm 100-820 nm
T 1 13
théorique | mesure | théorique | mesuré
Bruit de fond (fA) 10 1000 10 1000
N,™" (détectable (cm™) | 1,2.10° | 1,2.10" 10" 20
I, (pour Np,=10° cm™) (fA) 80 1040

En considérant le bruit de fond minimum théorique, la concentration minimale détectable est
de Pordre de 100 cm™ pour le premier plateau et de 10 pour le second. Ces valeurs sont

proches de celles calculées a partir des mesures du courant de particules chargées
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(cf.V1.2.2.2). La limite de détection réelle sur le premier plateau non optimisé est d’environ
10°cm™ (>10°cm™). Le courant I, mesuré pour la concentration minimale de I’¢tude

(10° cm™) est donc de 10 & 100 fois supérieures au bruit de fond.

Cela permet de répondre a I’objectif de I’étude en termes de limite de détection. Toutefois, ces
limites de détection sont sous-estimées notamment sur le premier plateau. En effet, les
granulométries d’aérosol atmosphérique montrent que dans cette gamme de diamétres, la
concentration décroit avec le diametre, si bien que la charge moyenne d’environ 1 charge par

particule (<100 nm) est sur-estimée pour le premier plateau.

VI.3.2.2. Mesure a 10 Hz : temps de réponse < 100 ms

Le temps de réponse est caractérisé en utilisant deux électrovannes rapides selon le setup
détaillé au §lI11.7. Le temps de réponse de 1’électrométre a tout d’abord été testé avec des ions
en air propre (i.e. sans tension sur le piege a ions) le temps de réponse est de 1’ordre de 90 ms.

L’électrometre permet bien de mesurer a 10 Hz.

La mesure du temps de réponse est réalisée avec des concentrations (#10° cm™) supérieures

au maximum a étudier afin de sortir du bruit. Le pouvoir de séparation, qui dépend de la
fonction de transfert du séparateur (non mesurée ici), de la relation mobilité-diametre et de la
largeur des distributions de charge pour chaque taille, est caractérisé en sortie de chargeur sur
un aérosol monodispersé initialement neutralisé. Il faut noter qu’en augmentant la fréquence
de mesure, les variations de débit induites par la pompe a palettes sont visibles, contrairement

aux mesures précédentes qui étaient moyennées sur quelques secondes.

Pour les mesures avec aérosols, le systeme d’électrovanne a été installé, dans un premier
temps, sur la voie aérosol avant le systeme de dilution. Néanmoins, le volume de ce diluteur
augmente le temps de transit de 300 ms et donc le temps de réponse de 1’instrument, d’autant
plus qu’il présente des volumes morts. La dilution a donc été réalisée par simple addition de
28 L.min™ d’air propre au 2 L.min™ d’aérosol débités au maximum par I’électrovanne. Par
ailleurs, le temps de réponse descendant est toujours plus grand, d’environ 15%, que le temps
de mesure ascendant ce qui est probablement lié a la purge des volumes morts dans les lignes
d’injection d’aérosols et dans le chargeur. Par la suite, seul le temps de montée est caractériseé.
De multiples créneaux sont réalisés et une valeur moyenne du temps de réponse est
déterminée (cf. Figure 115). Le temps de réponse mesure sans diluteur avec un debit dans
I’ECF de 10 L.min™ est de 110 ms +/- 2 ms.
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Figure 115: évolution du courant de particules chargées en réponse a des créneaux de concentration

Pour illustrer I’influence du temps de transit total contrdlé par les différents volumes et par le
débit de prélévement de I’ECF, trois types de mesures ont été effectuées : (1) avec le diluteur
puis (2) sans diluteur avec un débit dans ’ECF de 1 L.min™ (3) et enfin sans diluteur avec un
débit dans I’ECF de 10 L.min™. Une représentation des réponses aux créneaux de
concentrations pour ces différentes conditions de mesure est donnée a titre indicatif par la
Figure 116a.

3 2 1
4
a _
63%1,m 200
/ 1- avec diluteur , Q(ECF)=1 L.mint
/ | i 2-sans diluteur, Q(ECF) =1 L.min"! 1
| i 3-sans diluteur, Q(ECF) =10 L.min't 100 [i
/ i 4-casréaliste, Q(ECF)=60 L.min't
100 200 300 400 t(ms) 01 10 Q (L.mint) 60

Figure 116 : (a) évolution temporelle du courant de particules mesuré a I’ECF sur le deuxiéme plateau
selon les conditions expérimentales et (b) Evolution du temps de réponse de I’instrument pour
différents débits de sortie du séparateur prélevés dans ’ECF

Dans le premier cas, le temps de réponse est de 400 ms et descend a 200 ms en supprimant le
diluteur puis & 110 ms quand le débit de mesure passe de 1 & 10 L.min™. Dans cette derniére
condition la fréquence de mesure est alors égale a 9,1 Hz. Cependant, il est possible
d’augmenter cette fréquence en supprimant les volumes morts, notamment celui de I’ECF et
en limitant le temps de transit de 1’aérosol en prélevant la totalité du débit d’aérosol dans

I’ECF (60 L.min™).

L’instrument de mesure préliminaire testé ici permet donc déja de répondre aux objectifs de
I’étude en termes de fréquence de mesure a 10 Hz et devrait méme permettre d’atteindre des

fréquences de mesures plus élevées en prélevant la totalité du débit d’aérosol (Figure 116.b).
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VI1.3.2.3. Pouvoir de séparation

La double contrainte qui a permis de dimensionner le séparateur porte sur le diameétre de
coupure de 100 nm en 50 ms de temps de transit. Le pouvoir de séparation est testé dans deux
conditions de charge (i.e. pour un courant de décharge de -10 et -110 pA) avec un champ
électrique de 1,7.10° V.m™ sans décharge pour 8000 V appliqué sur 1’électrode externe du

séparateur.

L’inversion de données est basée sur les mesures des courants de particules chargées en sortie
de séparateur (plateaux 2) avec puis sans collection (ESP on puis off). L’efficacité de
collection sur le premier plateau est caractérisée en termes de pourcentage du courant collecté
et non en termes de pourcentage de la concentration d’aérosol par mesure des courants. Il faut
souligner que cette efficacité est cohérente avec celle calculée a partir de la mesure du courant
sur le premier plateau (pour des particules de 330 nm, chargées 12 fois en moyenne et pour

une concentration de 10° cm™, permettant de dépasser le bruit de fond actuel d’1 pA).

La Figure 117 représente ’efficacité de collection en pourcentage du courant de particules
chargées selon le diametre des particules pour les deux courants de décharge -10 et -110 pA,

pour des diamétres de 50 a 820 nm.
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Figure 117: efficacité de collection du premier plateau
Quel que soit le courant de décharge, les particules les plus fines sont plus mobiles et mieux
collectées (>85% du courant des particules de 54 nm, contre 23 % pour les particules de
200 nm). Le diameétre de coupure est d’environ 130 nm contre 100 nm calculé plus haut dans
le cas d’un écoulement laminaire dans le séparateur. Ce décalage est probablement di aux

turbulences induites par 1’expansion centripéte du flux (vers le centre) a I’entrée du separateur
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a partir de fente annulaire d’injection périphérique. Cela est confirmé par la collection d’une

fraction des particules de diametre supérieur a 300 nm, qui ne devraient pas étre collectées .

Le pouvoir de séparation en nombre est meilleur qu’en courant. En effet, ’efficacité de
collection sur le plateau 1 exprimee en fraction de la concentration numérique est plus faible
que celle en fraction du courant représentée sur la Figure 117, au-dela du diamétre de
coupure, et inversement (plus forte en deca du diamétre de coupure). En effet, les particules
les mieux collectées sont les plus mobiles et donc les plus chargées ; elles induisent donc un
courant plus important que les particules non collectées. Les courants sur les plateaux 1 et 2

peuvent s’écrire :
d{)nax

I = f [Zi.qe.Np(dp).fi(dp).nil(dp) dd,

d{)nin
I idem en remplagant n! par n? = (1 —n}!)

avec i, I’indice correspondant au nombre de charge, fi la fraction chargée i fois et nil
I’efficacité de collection en concentration sur le premier plateau. Par exemple pour des
particules de 600 nm, D’efficacit¢ de collection en courant est de 38% et les fractions
fi(600 nm) peuvent étre évaluées grace a la Figure 111 et les efficacités n{ estimées a partir
de D’efficacité théorique de collection du séparateur définie en % de la concentration

numérique.

»

n; (ua) 4

600 nm

Figure 118: distribution de charge des particules de 600 hm

Ainsi, il est possible d’estimer 1’efficacité de collection en nombre de 1’ordre de 30%, en
raison du decalage de 20 % de la charge moyenne sur les modes des distributions de charge

totale et de la distribution de charge collectée, inférieure au 38 % d’efficacité en courant.
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Si la majorité du courant de particules fines chargées est bien collectée en deca de 130 nm, le
pouvoir de séparation de I’instrument est meilleure a -10 qu’a -110 pA (cf. Figure 117). En
effet, la méme allure de courbe est obtenue, mais le diametre de coupure est plus faible
(~ 120 nm a -10 pA contre 130 nm a -110 pA) et les particules sont moins bien collectées. Si
la réduction de la collection des particules plus grosses que le diametre de coupure sur le
premier plateau facilite 1’inversion des données du premier plateau malgré une moins bonne
collection des particules plus fines. En effet, la collection de grosses particules fortement
chargées induit une erreur relative plus importante sur le premier plateau, que la collection de

particules moins chargées sur le second plateau.

Plusieurs options d’amélioration sont envisagées pour améliorer la séparation électrostatique.

VI1.4. Conclusions et améliorations

Ce travail a abouti a un chargeur d’aérosol compatible avec les contraintes métrologiques

imposées par le cahier des charges et a démontré la faisabilité du principe de I’instrument.

L’instrument de mesure préliminaire testé ici permet déja d’atteindre les objectifs visés en
termes de limite de détection (jusqu’a 10 fois plus importante que le bruit de fond a condition
réduire le bruit de mesure sur le premier plateau de mesure en blindant le systeme et
I’alimentation haute tension) et de la fréquence de mesure au dela 10 Hz en prélevant la

totalité du débit d’aérosol.

Le point faible de I’instrument est donc le pourvoir de séparation qui est li¢ d’une part au
régime d’écoulement turbulent dans le séparateur (cf. §V1.3.1), a la relation charge moyenne-
diametre dont la pente est faible (cf. 8VI1.2.1.1), et aux écarts de conditions de charges (cf.

8V1.2.2.3.b). Plusieurs options sont envisageables pour I’améliorer :

Avec le méme chargeur, 1’injection d’un débit d’air propre dans le séparateur (sheath air) pour
laminariser le flux permettrait d’améliorer la séparation électrostatique. Il est également
possible d’augmenter le temps de transit dans le séparateur en réduisant le temps de charge :
soit en conservant les mémes niveaux de charges (grace au champ créé par le piége a ions cf 8
V.5.4.1) et en augmentant le temps de dérive pour améliorer la séparation électrostatique, soit

en diminuant les niveaux de charge et les écarts de conditions de charge AN;.t.

Les chargeurs avec extracteurs sandwich permettent d’augmenter la pente de la relation
charge-diametre (cf. 8V.5.5.1) et le pouvoir de résolution qui en dépend. Les chargeurs de

type fil-fente (non présentés dans cette étude) permettent probablement de limiter les écarts de
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conditions de charge AN;.t. avec toutefois des produits N;.t certainement plus faibles qui

réduisent la sensibilité et la limite de détection.

Par ailleurs, si I’amélioration du pouvoir de séparation n’était pas suffisante, 1’utilisation de
plusieurs chargeurs en parallele est également une option envisageable. Avec plusieurs
chargeurs fonctionnant dans les mémes conditions de charge mais sur des gammes de tailles
différentes (impacteurs d’entrée différents), soit en modifiant les conditions de charge (c’est-

a-dire le courant d’ion ou les temps de charge).

Enfin, aux vues de I’efficacit¢ de ce chargeur et des limites de détection inférieures a

10° cm, il est aussi possible d’augmenter le nombre de plateaux.

Le chargeur développé ici est donc intéressant pour la charge et donc la caractérisation
d’aérosol car les pertes sont négligeables en raison du temps de charge inférieur a 50 ms,

notamment pour les fines particules du fait de la charge partielle en deca de 30 nm.
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CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Ce travail apporte de nouveaux éléments sur le confinement électro-hydrodynamique (EHD)
des ions et sur la charge d’aérosols par diffusion d’ions unipolaires dans des densités d’ions
spatialement hétérogenes.
Dans le but de développer un instrument de mesure de 1’évolution temporelle de la
concentration d’aérosol atmosphérique entre 10%t 10° cm™, de particules de 10 & 1000 nm,
sur au moins deux gammes de diamétre avec une séparation autour de 100 nm, fonctionnant a
10 Hz, nous avons traduit le cahier des charges en contraintes métrologiques, puis en critéres
a remplir pour le chargeur d’aérosol, objet de cette étude.
Pour atteindre les fréquences de mesure de 10 Hz, nous avons choisi de limiter le temps de
transit des aérosols dans le chargeur a 50 ms (100 ms de transit total dans I’instrument de
mesure incluant le prélevement et la séparation électrostatique). En effet, la granulométrie et
la concentration d’un aérosol évoluent pendant le transport dans le systéme. Cela impose donc
de réduire le temps de transit de I'aérosol dans Il'instrument a des temps du méme ordre de
grandeur que le temps de réponse souhaité. La méthode retenue repose sur la charge de
I’aérosol, la séparation €lectrostatique des particules par gammes de mobilités €lectriques et la
mesure des courants de particules chargées. Les aérosols sont chargés par collection d’ions en
post-décharge couronne : les ions sont soufflés vers la post-décharge via un orifice percé dans
le plan de masse (extracteur), puis mélangés aux aérosols.
La stratégie d’étude est basée sur les cinq principaux critéres que doit remplir le chargeur : la
stabilité temporelle, la reproductibilité des niveaux de charge des particules, le temps de
transit de 1’aérosol, le courant de particules chargées par gamme de taille et une relation
mobilité des particules chargées selon leur diameétre qui soit bijective.
Pour caractériser les chargeurs, nous avons développé ou adapté différents protocoles de
production d’aérosols monodispersés (taille controlée) et de mesures, aux conditions d’étude.
Nous avons ainsi caractérisé les profils de densité de courant ionique dans 1’espace inter-
électrodes, les flux d’ions en post-décharge, la charge moyenne par particule, les pertes
d’aérosol et enfin les distributions de charge. Ces protocoles sont maintenant viables et
disponibles au laboratoire.
La charge moyenne par particule dépend au premier ordre, du diametre de 1’aérosol et du
produit N;.t. Le but était d’atteindre un produit N;.t de I’ordre de quelques 10% s.cm™. Nous
avons réussi a atteindre un produit Nj.t de 10" s.cm™ malgré le temps de charge de 50 ms. Pour
atteindre de tels produits Ni.t, une densité moyenne d’ions de I’ordre de 10® cm™ est requise.
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Pour de telles densités d’ions unipolaires, nous avons confirmé que les répulsions
électrostatiques conduisent a la décroissance de plusieurs ordres de grandeur de la densité
d’ions dans la zone de charge en post-décharge (3 ordres de grandeurs en 50 ms).
L’originalité de cette étude repose donc sur [’hétérogénéité des profils de densités d’ions
unipolaires, i.e. sur [’hétéerogénéité des conditions de charge.

Nous avons défini la géométrie et les conditions de fonctionnement de la décharge négative
qui garantissent un profil de densité d’ions dans le chargeur stationnaire dans des plages d’au
moins 2 kV en régime de Trichel et Couronne, avec une tension de fonctionnement maximale
de 20 kV. Pour cela, la distance inter-électrodes est fixée a dgap=13 mm pour un rayon de
courbure de la pointe de Re=80 um.

Pour assurer une densité d’ions en entrée du chargeur supérieure & 10° cm™, nécessaire pour
atteindre la densit¢é moyenne de I’ordre de 10® cm™ et les produits Ni.t requis (quelques
10° s.cm™), la source d’ions a 6té optimisée par une étude paramétrique. Nous avons ainsi
identifié les variables qui contrdlent le transport d’ions dans la décharge, dans I’extracteur et
en sortie de 1’extracteur. Nous avons donc confirmé que le transport des ions est bien controlé
par une compétition électro-hydrodynamique (EHD).

Nous avons montré que le flux de gaz n’affecte pas la caractéristique potentiométrique de la
décharge, car les vitesses de gaz au niveau de la pointe sont négligeables devant celles des
ions. Toutefois, nous avons mis en évidence que le flux de gaz affecte les profils mesurés de
densité d’ions au niveau du plan de masse par comparaison avec la loi de Warburg établie et
confirmée ici sans flux gazeux. La purge des ions dans I’extracteur par le flux de gaz (effet
hydrodynamique) engendre alors le confinement des ions vers le trou (effet électrostatique).
Cet effet permet d’augmenter le courant d’ions entrant dans 1’extracteur et donc le courant
entrant dans le chargeur. Une extrapolation de ces profils sur la face d’entrée de 1’extracteur a
alors permis d’estimer le courant entrant dans 1’extracteur.

Par analogie au formalisme de Whitby qui donne 1’expansion d’un nuage d’ions unipolaires
sous ’effet des répulsions électrostatiques, nous avons démontré que le transport EHD des
ions dans I’extracteur et en entrée du chargeur, dépend au premier ordre du rapport du temps
de transit sur le temps de dérive des ions (efficacité d’extraction ionique = f(tiansit/taerive
~Ne.D/Qions), avec Ne = lextracteur/€ Qions, 1a densité d’ions a ’entrée de 1’extracteur). Le temps
de transit des ions est contrblé par la vitesse du gaz et le temps de dérive des ions par la
densité d’ions a I’entrée de I’extracteur et la géométrie de 1’extracteur. Nous avons ainsi pu
dimensionner deux types d’extracteur permettant d’atteindre des densités d’ions maximales en

entrée du chargeur : I’extracteur "sandwich" -métal-isolant métal- qui permet de mesurer la
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totalité du courant d’ions entrant dans le chargeur et I’extracteur métallique sans isolant qui
permet de s’affranchir du champ de surface induit par la polarisation de 1’isolant.

L’approche retenue est basée sur I’injection d’aérosols monodispersés utilisés comme "sonde"
pour évaluer le produit Ni.t a partir du nombre moyen de charge acquis par particule et de la
loi charge de Fuchs dans le régime de transition.

Dans des densités d’ions hétérogenes, le produit N;.t et donc le nombre de charge moyen par
particule, dépend du temps de charge, de la trajectoire de 1’aérosol et des profils de densité
d’ions c’est-a-dire de la distribution spatiale des ions dans le chargeur. Pour une source d’ions
donnée (géomeétrie, Qions , Ni°), ces variables dépendent du mélange ions-aérosol. En effet, le
profil de densité d’ions dans le chargeur dépend certes de la densité d’ions initiale en entrée
du chargeur mais aussi du champ électrostatique et de la vitesse du gaz en tout point du
chargeur.

Une étude préliminaire dans un mélange non-axisymétrique a montré que le niveau de charge
de I’aérosol évolue avec la concentration. Cet effet est probablement 1i¢ a la charge d’espace
de I’aérosol qui repousse les ions. Ainsi, deux configurations de mélange ions-aérosols
axisymeétriques, face-a-face et concentrique, ont été testées avec les extracteurs métal isolant-
métal, qui permettent de séparer le courant de décharge collecté sur le plan troué dans
I’espace inter-€lectrodes en amont de I’extracteur, du courant d’ions collectés sur la face aval
de D’extracteur. Nous avons illustré les effets de ces trois variables sur le nombre moyen de
charge par particule relatif au produit N;.t :

- L’aérosol se charge essentiellement dans les premieres millisecondes. Ceci est d0 a
I’hétérogénéité de la densité d’ions dans le chargeur qui décroit de plus de trois ordres de
grandeur. Par conséquent, le temps de charge peut étre réduit a 30 ms sans modifier de plus de
5% la charge finale, quelle que soit la configuration de mélange.

- Le profil de densit¢ d’ions dans le chargeur a pu étre controlé par confinement
¢lectrostatique des ions induit par le champ de polarisation de I’isolant de I’extracteur métal-
isolant- métal avec ou sans le champ de Laplace créé par le piege a ions.

- L’effet de la trajectoire sur le nombre de charge moyen par particule a ét¢ mis en évidence
pour des aérosols de tailles différentes, contrairement a ce qui est observé dans les chargeurs
ou la densité d’ions est homogene. Dans notre cas, ou la densité d’ions est hétérogene, un
écart de plus de 30% en faveur des plus fines est observé sur les produits N;.t vus par des
particules de 820 nm et 460 nm. Cela peut s’expliquer par le rétrocontrdle de la trajectoire des
particules par la dynamique de charge. En effet, une fois chargée apres injection des particules

vers le centre du panache ionique ou les densités sont les plus elevees, les particules sont
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expulsées en périphérie du panache d’ions par répulsion électrostatique vers des densités de
plus en plus faibles. Ainsi, la trajectoire des particules est modifiée d’autant plus tot aprés
injection dans le méme profil de densité d’ions que la particule se charge vite. Les grosses qui
se chargent plus rapidement, sont donc expulsées plus tot aprés avoir atteints des densités
d’ions plus faibles. Les grosses atteignent alors et transitent donc, une fois chargées dans des
densités d’ions plus faibles que les fines. Cet effet a été observé dans les deux configurations
de mélange. La pente de la relation mobilité-diameétre dans ce cas est donc plus grande ce qui
est favorable a un meilleur pouvoir de séparation mobilimétrique.

Nous avons ainsi démontré que l’injection d’aérosol dans la plus forte densité n’est pas
forcément favorable a la charge. En effet, nous avons mis en évidence I’effet néfaste du
champ de surface induit par polarisation de I’isolant des extracteurs sandwich, tant en termes
de Ni.t vu par les particules qu’en termes de pertes d’aérosol chargés.

Pour D’application, nous avons donc retenu les chargeurs a extracteurs métalliques afin
d’augmenter la sensibilité du systéeme de mesure. La sensibilité (i.e. le courant de particules
chargées par gamme de taille) dépend des pertes d’aérosols, du niveau de charge des
particules et du débit d’aérosol. En effet, ce chargeur a extracteur métallique, charge mieux
les particules avec des pertes < 10%, malgré un courant d’ions entrant dans le chargeur plus
faible qu’avec un extracteur métal-isolant-métal.

En outre, le mélange concentrique (Dinj=5 mm et einj=3 mm) a été retenu pour étudier la
charge avec une perte de charge plus faible et constante contrairement a la configuration de
mélange face-a-face, selon les diamétres d’aérosols monodispersés de 10 a 820 nm, avec
extracteur métallique (D=2,1 mm). Nous avons montré que :

- le nombre moyen de charge par particule est plus élevé (N;.t de I’ordre de 10’ s.cm™sur toute
la gamme de taille avec I’extracteur métallique contre 1 a 6.10° s.cm™ avec I’extracteur
sandwich). En outre, cela diminue le diamétre minimum en dec¢a duquel seule une fraction des
particules est chargée (limite de charge partielle) & 40 nm contre 100 nm & 10° s.cm™. Ce
critére est d’autant plus important que pour 1'aérosol atmosphérique, la concentration de ces
particules de taille inférieure a 100 nm représente plus de 90% de la concentration totale.

- les pertes d’aérosol sont inférieures a 10% sur toute la gamme de taille,

- les relations charge et mobilité moyennes selon le diamétre sont bien bijectives, pour deux
courants de décharge, i.e pour deux profils de densité d’ions dans le chargeur,

- la relation entre le courant d’aérosol chargé monodispersé et la concentration est linéaire,

- les distributions de charge mesurées, démontrent que toutes les particules de méme taille ne

voient pas le méme N;.t. Outre le caractére statistique de la diffusion ionique qui conduit a des
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niveaux de charge différents, d’ou la notion de distribution de charge pour des particules de
méme diamétre, cet écart de N;.t vu par des particules de diameétres identiques (AN;.t) conduit
a un élargissement des distributions de charges obtenues dans les chargeurs ou les densités
d’ions sont homogene. Cela est d’autant plus notable que les densités d’ions unipolaires sont
élevées et que les profils de densités sont donc plus hétérogenes. Cet écart de produit N;.t
relatif a I’hétérogénéité des densités d’ions est ici accentué par la différence de position des
particules sur la section d’injection.

Le separateur électrostatique a été dimensionné a partir de la relation mobilité-diametre
mesurée en aval du chargeur pour définir la limite de détection du systéeme en termes de
concentration minimale mesurable, valider la mesure de concentration & 10 Hz et définir la
résolution en diamétre dans le systeme complet. Ce séparateur est un prototype de test pour
identifier les points critiques & améliorer.

Le systeme de mesure développé dans le cadre de cette thése comprend le chargeur, le
séparateur et la mesure du courant. 1l a été caractérisé en termes de limite de détection en
concentration, de fréquence de mesure et de pouvoir de séparation. La limite de détection en
concentration et la fréquence de mesure répondent aux objectifs de I’étude. En effet, la limite
de détection est d’un ordre de grandeur plus faible que celle requise (100 cm™) et la fréquence
de mesure est de ’ordre de 10 Hz. Cependant, le pouvoir de séparation de I’instrument reste
faible. Ce pouvoir de séparation est affecté par I’¢largissement de la distribution de charge
dans le chargeur développé mais aussi par les turbulences dans le séparateur. La faisabilité du
systetme de mesure a donc été démontrée sous réserve d’améliorer le pouvoir de séparation.
Pour cela, différentes solutions peuvent étre envisagées. En effet, aux vues de la limite de
détection atteinte, il est possible de diminuer la charge de 1’aérosol pour resserrer la
distribution de charge. Par ailleurs, un débit de gaz propre (sheath air) injecté dans le
séparateur permettrait aussi de limiter les turbulences et donc d’augmenter le pouvoir de
séparation.

Aux vues de l’efficacit¢ de charge de ce chargeur (extracteur métallique avec mélange
concentrique) qui conduit a des courants par plateau tres supérieurs au bruit de fond du
systéme et a la limite de détection de 1’¢électrometre, il est possible d’augmenter le nombres de
plateaux mobilimétrique/gamme de tailles et de réduire le temps de charge en deca de 30 ms
pour augmenter le temps dédie a la séparation des particules chargées. En outre, il est possible
d’utiliser I’autre chargeur fil-fente qui limite 1’¢largissement de la distribution de charge,
induit par 1’écart de Ni.t (ANi.t) vu par des particules de diamétres identiques au profit d’un
meilleur pouvoir de séparation. En effet, malgré des densités d’ions et des produits Ni.t plus
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faibles (d’environ 10° s.cm™), le profil de densité d’ions est plus homogéne dans cette
géométrie fil-fente qu’avec les mélange axi-symétrique.

Dans un deuxiéme temps, un algorithme d’inversion de données devrait étre développé pour
évaluer les concentrations par gammes de taille a partir des mesures de courants de particules
chargées. Il convient enfin de souligner I’intérét de ce chargeur pour la détection électrique,
mais surtout pour 1’électro-filtration et 1’électro-processing (coagulation, dépots focalisé ou
homogene) des aérosols ultra-fins en de¢a de 100 nm, d’autant plus que les pertes d’aérosol

sont négligeables vu le temps de charge court et I’abaissement de la limite de charge partielle.
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ANNEXE 1 : PRINCIPE DU "DIFFERENTIAL MOBILITY
ANALYZER" (DMA)

La détermination de la distribution en

Electrode portée i une
tension V

taille d’un aérosol a P'aide de

1 Arrivée de la couche 1o, 7 . , .
Entrée de ]?E d"air propre I’analyseur de mobilité différentielle
lu:le»‘x\l‘::un = L Qe

(DMA) repose sur la charge et la

o | | |
sélection des particules selon leur

mobilité électrique.
Cylindre a la masse

1 L’¢lectrode centrale, polarisée

négativement ou positivement, attire

[rajectoire d "une
particule ayant la ——™1

mobilité sélectionnée |} les particules de charge opposée. Pour

une tension appliquée, seules les

particules dans la gamme de mobilité

Sortie de 1"aérosol

Sortie d "air en excés

monodispersé , ; ,
o 0s sélectionnée sortent par la fente

percée en bas du cylindre intérieur.

Figure 119 : schéma de principe du DMA

Les particules de mobilité supérieure seront collectées sur la partie supérieure de I’électrode
centrale, tandis que les particules moins mobiles sortiront par la sortie principale d’air en
exces. Il existe donc une relation directe entre la tension appliquée et la gamme de mobilité

sélectionnée.

Pour une tension donnée V, la mobilité moyenne sélectionnée (cm?v's™) est donnée par la

[Q,-0,5(Q, +Q,)]Ln(r, /1)
2nVL

Qs et Q, les débits définis sur la Figure, ry et r, les rayons interne et externe de 1’espace inter-

relation Z= , ol Q, est le débit total dans le DMA (cm’s™),

électrodes, et L la longueur du tube de collection entre I’injection et la fente de sélection.

Les particules submicronigues sont majoritairement mono-chargées. Toutefois, le traitement
des données permet de tenir compte des charges multiples pour définir la distribution

granulométrique. Une correction est appliquée aux concentrations mesurées afin de tenir
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compte de I’efficacité de comptage du CNC en fonction du diamétre des particules ainsi que

des pertes par diffusion et répulsion électrostatique dans 1’appareil.
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ANNEXE 2 : PRESENTATION DU COMPTEUR A NOYAUX DE
CONDENSATION

Principe de fonctionnement

ba il Vacuum HEPA AP Internal
QFilter  pymp Filter T Filter
' ' Ny
X <
A A ! T Flowmeter

Pump Exhaust 300 cmé/min

750 (low) or A -
1500 (high) ; Reference
cmmin Foousing Photodetector
Lens Collecting
Lenses
Laser
) ) Diode
Fixed Orifice To flowmeter Photodetector
;4\,/—'_4 Three-way andpump
—.f—'\—i'_... Valve Condenser Tube
Make-up Air

450 (low) o
0 (high) cm*/min

Cooled Condenser
10C

Bypass Flow
0'(low) or
1200 (high)
cm¥/min

Heated Saturator
37iC

Sample Inlet A
300 (low) or
1500 (high)
cm*/min

Aerosol Flow

Liquid Pool

Liquid-soaked Felt

Figure 120 : schéma de fonctionnement du CNC (source : documentation TSI)

L’aérosol est aspiré¢ dans le Compteur de Noyaux de Condensation (CNC) a un débit de
0,3 Ipm (litres par minute), puis injecté dans un saturateur partiellement rempli de butanol
(T =35 °C). Le butanol s’évapore dans le flux d’aérosol. Le gaz contenant les particules et les
vapeurs entre ensuite dans un condenseur ou la tempeérature est abaissée a 10 °C. Ceci
entraine la sursaturation des vapeurs et leur condensation sur les particules dont le diametre
est supérieur au diameétre minimal de détection. La croissance des particules par condensation
leur permet d’atteindre un diamétre supérieur a 300 nm. Elles peuvent alors étre détectées

optiquement gréace a une source de lumiere blanche et a des photomultiplicateurs.

Artéfacts de mesure liés au CNC
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Outre les fluctuations réelles de la densité de particules détectables, des variations
artéfactuelles de la concentration mesurée sont observées lors de certains changements de
calibre de mesure du CNC. Elles sont liées a une modification de la durée de calcul de la
moyenne glissante ou a un basculement du mode de détection photométrique (intégration de
la lumiére diffusée par I’ensemble des particules se trouvant dans la zone de détection) au
comptage individuel des impulsions lumineuses correspondant a la lumiere diffusée par
chacune des particules. Lorsque la concentration décroit en-deca de 10% cm™, le calibre de
mesure 10° est conservé jusqu’a une concentration comprise entre 30 et 50 cm™. Lors du
basculement au calibre 10', la durée de calcul de la moyenne glissante passe de 2 & 20 s.
Comme la concentration est décroissante, la prise en compte des comptages effectués durant
les 20 s précédent le changement de calibre pour le calcul de la moyenne glissante entraine

une brusque augmentation de la valeur affichée par ’appareil.

Lorsque la concentration est supérieure & 10* cm™ et devient transitoirement inférieure a cette
valeur, on passe du mode de comptage photométrique au comptage individuel des particules,
avec une moyenne glissante calculée sur 1s de temps actif (ou « live-time »), correspondant
au temps pendant lequel le détecteur n’est pas rendu momentanément inactif suite a la
détection d’une particule. Or si immédiatement aprés le passage au calibre 10° la
concentration de particules redevient supérieure a 10* cm™, un temps actif de 1s correspond &
un temps effectif pouvant atteindre quelques minutes, pendant lequel la valeur affichée par le

CNC demeure constante.

un passage momentané de la concentration au-dela de 10* entraine un basculement du mode
de comptage des impulsions individuelles au mode photométrique, qui fait apparaitre un pic

de concentration.
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ANNEXE 3: PRESENTATION DU "PARTICLE COUNTER SIZER"
(PCS)

Le PSC (particle counter sizer) mesure la lumiere dispersée par une particule traversant un
volume de mesure constamment illuminé. L’intensité de la lumiére est I’image de la taille de
la particule, le nombre d’impulsions par unité de temps est proportionnel a la concentration
de particules.

MEQsuring
volume

Figure 121: schéma de principe du fonctionnement du PCS-2010

La lumiere d’une lampe Xenon traverse une ouverture rectangulaire I’image de cette
ouverture est focalisée par un systeme de lentilles vers un volume de mesure. La lumiére
dispersée par la particule passe aussi via des ouvertures rectangulaires avant d’étre détectée
par deux systemes photomultiplicateurs. Ces ouvertures sont de tailles différentes de sorte
que le photomultiplicateur 11 voie un champ plus grand du volume de mesure. En comparant
les deux signaux Ul et Ul il serait possible de distinguer entre les particules qui ont traverses
le volume interne et celle qui sont partiellement en dehors du volume de mesure. Par cette
technique I’erreur liée aux zones fronticres est éliminée. La valeur de mesure est prise sur le

PM2. La mesure du PM1 est utilisée pour la correction liée a la zone frontiére.
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Pour avoir des mesures fiables avec le PCS, des précautions doivent étre prises. En effet, deux
causes essentielles peuvent engendrer de mauvais résultats de mesure. La premiére est liée a
la représentativité de 1’échantillon, et la deuxiéme est liée a concentration de particule treés
grande par rapport a la concentration limite de mesure du PCS a cause du phénoméne de

coincidence.
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ANNEXE 4 : PRINCIPE DU GENERATEUR SINCLAIR -LA MER (SLG)
Le générateur SLG a condensation permet de générer un aérosol monodisperse dans une large
gamme de taille (0,4 2 10 um) et de concentration (jusqu’a 4.10° cm™) . Le principe de la
génération est basé sur le contr6le de la condensation hétérogene de la vapeur sur les noyaux

de sel.

Gaz porteur Mélange vapeur-noyaux

Nébuliseur Réchauffeur Chambre Aérosol monodisperse
Condensation

(source noyaux)

Saturateur

Figure 122 : diagramme de la condensation hétérogene

La taille de 1’aérosol produit dépend du rapport de concentration de la vapeur et de la

concentration des noyaux de condensation :

PSQ%(TSCH:)
d3 ~ v ~ sat
™ Cy Cn

La génération de I’aérosol se décompose en quatre étapes :

» Génération des noyaux de condensation : Un nébuliseur alimenté avec de Iair sec et filtré
sous pression (2-10 bars) permet de produire un aérosol polydisperse (gouttelettes d’eau) par
nébulisation d’une solution de NaCl. La fraction des gouttelettes de diamétre >1 pm est
impactée en sortie du nébuliseur. Seules les gouttelettes de diamétre plus petit sont alors
sélectionnées. Un sécheur placé en sortie du nébuliseur permet d’évaporer I’eau contenue
dans les gouttelettes. Un aerosol de cristaux de sel (10-100 nm) est alors formé et sert de
noyaux de condensation. La taille de ces noyaux dépend alors de la concentration de la
solution. La taille des noyaux a une influence importante sur la taille de 1’aérosol produit
apres condensation : pour avoir une granulométrie de taille constante (pour les méme
conditions de fonctionnement: température du saturateur, débit dans le saturateur,

température du réchauffeur...) il est primordiale d’avoir une concentration de la solution
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constante. La concentration de 1’aérosol généré dépend de la concentration des noyaux (plus

faible en raison des pertes).

« Production de vapeur : I’air sortant du sécheur et entrainant les noyaux de sel sont injectés
dans le saturateur. Les vapeurs sont produites par bullage de 1’air dans de 1’huile (dans notre
cas le DEHS) chauffé a la température T La taille de I’aérosol dépend de la quantité de
vapeur donc de la température Te. La pression de saturation s’écrit sous la forme (A.e®™).
Le diameétre de I’aérosol est donc donné.

A eBTsat

3
dy = 7
sat

A concentration de noyaux constante, plus la quantité de vapeur dans le mélange final est

importante plus le diamétre de 1’aérosol est grand.

* Homogénéisation des vapeurs condensées : L’aérosol entrant dans le réchauffeur est
composé de noyaux de condensation des gouttes de vapeurs condensées issues du saturateur et
des gouttes de liquide produites par éclatement des bulles dans 1’évaporateur. En sortie du
saturateur ’aérosol est donc largement polydisperse. Ce mélange est donc chauffée a une
température Tréch=300°C supérieure a celle du saturateur ce qui permet d’évaporer tout le

liquide restant.

* Condensation hétérogéne de la vapeur sur les noyaux : en sortie du réchauffeur, un tube en
verre sert a condenser les vapeurs sortant du réchauffeur sur les noyaux de condensation.
Grace au rechauffeur qui permet 1’homogénéisation des vapeurs, 1’aérosol généré est

monodisperse (écart type< 1,2).
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Figure 123: schéma de principe du SLG

Pour produire un aérosol aux caractéristiques stables dans le temps et reproductibles entre les

essais, il est nécessaire de respecter une mise en régime de la génération d’au minimum

quinze minutes.
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ANNEXE 5 :CALIBRATION DES APPAREILS DE MESURE DE
CONCENTRATION

La mesure de concentration dont dépend I’évaluation du nombre moyen de charge et la
pénétration du chargeur est faite par le PCS. La calibration de ce dernier est donc primordiale.
Pour cela, le CNC est d’abord calibré par comparaison a 1’électrometre. Une fois le CNC

calibré, le PCS est a son tour calibré par comparaison a 1’¢électrometre.
Tous les débits sont calibrés a 5% préts a I’aide d’un étalonneur de débit.

Les mesures de concentrations sont réalisées simultanément sur la gamme de concentration
requise pour 1’étude de 10° & 10° cm™, avec un aérosol de 460 nm, monodispersé et
monochargé, apres sélection au DMA. Afin d’éviter le biais de prélévement anisocinétique,
I’aérosol est prélevé de fagon isocinétique a 0,3 L.min™ pour le CNC et & 5 L.min™pour le

PCS et aux mémes débits pour 1’électrometre.

L’électromeétre et le CNC

L’¢électrometre €tant préalablement étalonné, la mesure de concentration au CNC est validée
par comparaison aux concentrations obtenues a 1’électrometre. La concentration de 1’aérosol
est évaluée a partir du courant de particules chargées mesuré a 1’électrometre. Le nombre de
charge étant de 1 en sortie du DMA avec un aérosol monodispersé en entrée, la concentration

de I’aérosol est donnée par Ny=I,/ €. Qglectrometre-

Le setup expérimental utilisé est représenté par la Figure 124.

Hotte
aspirante

SLG

Monodispersées,
monochargé

CNC | N, (CNO)

>0

électrométre l, = N, (étalon)

Figure 124 : setup de comparaison des concentrations mesurée au CNC et a I'électromeétre

La calibration est faite pour des concentrations 6 10° & 2 10° cm™, couvrant les deux modes de
comptage du CNC « live time » (10°-10* cm™) et « photométrique » (>10* cm).

217



La concentration mesurée au CNC est tracée en fonction de la concentration calculée a partir

du courant de particules chargées mesuré a 1I’¢lectrometre TSI

1.108 20%

(a) (b)

X experience 15% £ /\i
1.105 | —Np (CNC)=Np (électrometre) /\ / \,\

T 10%
e X
O, 5 5% N
S 110
ﬁ 0% | K
© 1108 5.104 1.108
5% | /
1.103 S T V
©1.108 5.10 1.105
-10%
Np [électrométre] (cm-3) Np [électrometre] (cm-3)

Figure 125 : concentration mesurée au CNC en fonction de la concentration évaluée a I’électrométre et

évaluation d’erreurs entre les deux instruments.

Les concentrations mesurées au CNC et celles évaluées a partir des mesures du courant de
particules chargées avec 1’électrométre sont en accord a 15% prés. Cependant, une
augmentation de 1’erreur entre les deux mesures autour de 10 cm™ allant jusqu’a 18% est
caractéristique d’un défaut d’étalonnage du CNC au basculement du mode de fonctionnement

du CNC.

Le PCS

Une fois le CNC calibré en concentration par rapport a 1’électrométre, le PCS est a son tour

calibré par rapport au CNC.

20%

(a) (b)

1.10% e

g 1%

10%
» /N

NS \
0% ‘ R S

1.108 5.10* 1.10%

[PCS] (cm™3)
o
HN
o
=
Erreur (%)

1.10° 5.104 1105 .59

Np [CNC ](cm3) N, [CNC] (cm)

Figure 121 : concentration mesurée au CNC en fonction de la concentration celle mesuré au PCS et
évaluation d’erreurs entre les deux instruments
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Les concentrations mesurées au PCS et au CNC sont en accord a moins de 16%
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ANNEXE 6 : PRELEVEMENT AEROSOL

Mesurer un aérosol nécessite d’en prélever un échantillon représentatif (méme granulométrie)

a partir de son environnement jusqu’a I’appareil de mesure.

Pour I’é¢tude de la charge de 1’aérosol dans le cadre de notre étude, un aérosol est prélevé du
générateur d’aérosol. Sachant que pour estimer le nombre moyen de charge par particule
(donc le produit Nj.1) et la pénétration du chargeur (cf.), deux mesures de concentration sont
effectuées, en aval et en amont du chargeur. La fiabilité de ces estimations reléve en partie de
la représentativité de I’échantillon prélevé. Le dimensionnement du prélévement est donc une

¢tape cruciale dans 1’étude.

Tout dispositif de prélevement peut contenir différents éléments placés en série. Une entrée
d’aspiration dont la géométrie et les dimensions définissent son efficacité de captage. Un
élément de transport, un sélecteur permettant généralement un tri par taille, un collecteur
(filtre, élément d’impaction ou zone de comptage optique. La fonction efficacité
d’échantillonnage peut étre décomposée en fonction plus €lémentaire liée aux efficacités de

chaque élément.

Le premier critére a respecter pour tout prélévement d’aérosol est que 1’orifice d’aspiration
doit étre a bords minces. Un orifice a bords mince est un orifice d’une épaisseur théorique
nulle. Une limite supérieure de 1’épaisseur des bords est donnée par Belyaev et Levin (1974)
pour laquelle ceux-ci peuvent étre considérés comme minces car n’ont aucune influence sur
I’écoulement du flux incident. Ceci est possible si le rapport Deyi/Dine des diamétres extérieur

et intérieur ne doit pas dépasser 1,1.

Le paramétre représentant 1’écoulement au voisinage d’un orifice d’aspiration est définit par

le rapport des vitesses R appelé rapport d’isocinetisme :

W étant la vitesse du fluide en amont du capteur et Us la vitesse moyenne dans I’orifice du

captage.

Pour une sonde circulaire a bords mince trois configurations sont donc possibles :
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Le captage isocinétique (R=1): dans ce cas I’orifice du capteur est placé de facon isoaxiale
(I’axe de ’orifice parallele aux lignes de courant de I’écoulement moyen) et la vitesse
d’aspiration Usest eégale a la vitesse du gaz W.

Le captage superisocinetique (R<1) : le tube de courant est convergent vers I’orifice, la
vitesse moyenne sur la section du tube augmente an se rapprochant du capteur

Le captage subisocinétique (R>1) : dans ce cas le tube de courant est divergent vers le plan

d’orifice.
La figure schématise les tubes de courant au voisinage d’un orifice cylindrique a bords

minces.

—

Hﬁ\_’ —_— — P —>
> nU
. _/V/_‘ —> —> —_— —»

R<1 R=1

Ces termes sont normalement applicables pour un écoulement laminaire. Cependant, il sont
aussi utilisés dans le cas de régimes turbulents en supposant I’écoulement moyen non affecté

de facon significative par la turbulence.

L’isocinétisme (R=1) permet un échantillonnage représentatif de 1’aérosol réel. En effet,
toutes les particules dans ce cas suivent les lignes de courant qui restent paralléles, 1’efficacité

de captage (E.) est unitaire et indépendante de la taille des particules.

| — s S— SR

R>1

R<1 R=1
En revanche, dans le cas de subisosinetisme (R>1) on dit qu’il y a enrichissement car les
particules d’inertie importante se trouvant a I’extérieur du tube sont captés par 1’orifice tandis
que les plus fines suivent les lignes de courant. Dans 1’autre cas, superisocinétique (R<1), il

y’a au contraire appauvrissement c’est-a-dire les particules de forte inertie ne sont pas captés.

Deux parametres sont alors a prendre en compte du rapport d’isocinetisme (R) et de I’inertie

de la particule quantifiée par le nombre de Stokes :
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Avec D, le diamétre aérodynamique de la particule, po la masse volumique de référence (1000

kg/m?), u la viscosité dynamique du fluide porteur et D, le diamétre intérieur du conduit.

Belyaev et Levin (1974° ont développé une équation a partir de données expérimentales

d’efficacité de captage :

E.=1 l1 — (1 + (2 + 0'217) St)_ll (R-1)

D’aprées Stevens (1986), cette formule donne des résultats avec une précision d’environ 10%

pour 0,2 < R< 5 et un nombre de Stokes entre 0,05 et 1.

Des calculs de trajectoires effectués par Rader et Marple (1988) montrent que cette formule

est valable pour des Stokes allant jusqu’a 10.

Plus récemment, et par comparaison a un grand nombre de données expérimentales Grinshpun

et al. (1990) donnent une plage de fonctionnement de 1’équation :
Dext/Dint <1,1 0s<15° Re<10° et 003<R<5,6

o est ’angle au sommet du capteur et Re le nombre de Reynolds de I’écoulement du gaz

porteur W.
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ANNEXE 7: DIMENSIONNEMENT DU PIEGE A IONS

&/

oI

Figure 126 : schéma de I’ESP pour le calcul de la tension critique a appliquer

On considere un précipitateur électrostatique (ESP) formé de deux cylindres métallique
concentrique, de diametres Rj, et Rqyt.

Le champ dans I’espace inter-électrodes s’€écrit sous la forme

E(r)=V/r. In (Rout/Rin)
Avec V la tension appliquée entre les deux cylindres.
Hypothéses simplificatrices utilisées pour le calcul
e Ecoulement d’air laminaire
E=Enin=E(Rou)

e Le champ de charge d’espace « E, »n'affecte pas le champ total « Eq; »

e La vitesse de dérive électrostatique entre les deux cylindres Vgerive d’une espéce
chargée de mobilité electrique Z s’exprime sous la forme : Vgerive=H.E
e On considere le champ électrostatique le plus faible (c.a.d. E(Rout))
Le temps de dérive électrostatique associé (temps pour qu’une particule parcourt la distance

Rout-Rin sous I’effet du champ électrique) est alors :

R,:—R

t _ Dout ™ NNin

dérive —
Vv

dérive
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Par ailleurs, le temps de transit dans I’ESP 1i¢ a la convexion du gaz s’exprime sous la forme

_7(R%—Ra)
ransit — '
Q
Avec | longueur du cylindre et Q débit du gaz
Pour que toutes les espéces chargées de mobilité électrique Z soit collectées sur les électrodes
durant leur transit dans I’ESP, on doit avoir :
IR N)Q/x(l+ Ri
in Q T R

<t

td < Vcrit = In(Rout )||J.

érive transit

out

Il y aura donc collection de toutes les particules chargées de mobilité p si la tension V
appliquée aux bornes de I’ESP est supérieure a la tension seuil Vritique

Le rayon Rqyt choisi est le méme que celui du chargeur de facgon faciliter le branchement sans
avoir a faire des adaptations des sections (Roy= 1 cm). Aussi, on s’impose des tensions
d’alimentation de quelques dizaines de Volt. Dans ces conditions, un rayon interne de 0,9 cm
et une longueur | de 1,5 cm permettent la collection des ions pour une tension de moins de 10
V.

224



ANNEXE 8 : CONFINEMENT EHD DES IONS DANS LA DECHARGE

(Soumis a Journal of Electrostatics)

lon current density profile on the plane in negative corona : Effect of hydrodynamic confinement

A. BouarouriV, N. Jidenko™, J.-P. Borra'”, F. Gensdarmes®, D. Maro®, D.Boulaud®
! Laboratoire de Physique des Gaz et des Plasmas (CNRS — Univ. Paris Xl F-91405) SUPELEC,

91192 Gif-sur-Yvette cedex, France

2 Institut de Radioprotection et de Sareté Nucleaire (IRSN), BP 68, 91192 Gif-sur-Yvette, France

ABSTRACT

This paper deals with the confinement of negative ions in a point-to-drilled plane corona discharge.
Radial ion current density profile measurements on the earthed plane are performed with a gas flow.
An experimental setup is first validated by comparison with the Warburg’s law without gas flow. It has
been shown that the gas flow leads to an ion confinement towards the central axis. Above a critical
gas velocity in the hole, no more effect is measurable. These observations are discussed in terms of
physical processes (advection, space charge and electric wind).

1. Introduction

The term “aerosol” refers to a suspension of
liquid or solid particles in a gas. Since,
electrical properties of aerosol are well defined;
aerosol charging is commonly used for
electrofiltration and aerosol size measurement.
Well controlled size-charge relations have
been established when aerosol is charged by
collection of gaseous ions. For unipolar
charging of aerosol, electrical discharges are
often used for ion production [1-5]. Indeed,
these ion sources produce high and stable ion
densities. The aim of this work is to develop an
aerosol sizer with a response time of 0.1 s,
based on aerosol charging with a residence
time smaller than 0.05 s. To prevent from
aerosol losses by electro-collection in the gap,
the charging is performed in the post-discharge
zone. In this work, a point-to-hole corona
discharge is studied. As already proposed by
Whitby in 1961 [5], a gas flow is used to blow
ions from the gap through the extraction hole in
the earthed electrode to the post-discharge
charging zone.

The mean number of charges per particle
depends on the aerosol diameter and on the
N;.t product, with Ni, the ion density and t the
transit time of aerosol in the ion density.
Typical Ni.t products are of about 1057 s.cm™
in diffusion charger [2-3]. For aerosol charging
within 0.05 s, high initial ion densities of about
10" cm™ at the inlet of the charging zone are
required to compensate the short charging
time and reach mean ion densities of about
10%cm™. Actually, electrostatic repulsions
induce a decrease of the ion density by more
than 4 orders of magnitude in 0.1 s [5-6].
Hence, to reach such post-discharge ion
density, the effects of a gas flow injected in the
discharge gap on the radial distribution of ion
current density on the earthed plane (j(r)
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hereafter referred as the current density profile
in A.m™?) has been investigated.

In 1889, Warburg measures the current density
profile in a point-to-plane corona discharge,
without a hole, or a gas flow. To do so, an
earthed plane composed by a set of flat
concentric metal rings is used to define an
empirical law [7]. The current density profile
has been proved to evolve as follow:
j(r) =J(0) cos™8(r) for 6 <860r,
0 for 6 > 60°
with J(0) = a V(V-V0)/d" ~ I/ k.d?

where J(0) is the axial peak current, 6 is the
semi-vertical cone angle of the discharge given
by: 8 = tan”" r/dg,,. where r is the radial planar
coordinate an dg,, is the gap length. Warburg
and other authors [7-9] define the power m and
the coefficient k (m=4.82 for positive polarity
and 4.65 for negative polarity and k~2). The
Warburg’s law results on an electro-
hydrodynamic (EHD) competition in the
discharge gap controlling the transport of ion.
Electrostatic forces on ions depend on the
electric field (Laplace and space charge
electric fields). Hydrodynamic forces depend
on the relative velocity of ion and neutral
molecule. The neutral molecule velocity is
controlled by the electric wind. The radial
component of the electric field defines the
radial drift of ions; the axial component and the
electric wind [8] give the axial movement. This
EHD competition can be described by the ratio
of the mean axial and radial times (t;aq/tax) [6]-
Warburg sets this law for centimetre ranges.
Then, it has been confirmed by several authors
by both experimental and theoretical
investigations. Experimental investigations
have been performed for millimetre and

centimetre range [9-10,11-13], to several
meters by Allibone [15]. Theoretical
investigations have been conducted by

Sigmond [16] and Jones [17] and example of
simulations are given in [13, 18].



Goldman et al. give an approximation of the
axial peak current j(0)=I/k dgapz, with k=2 [11].
He shows that the Warburg's law is valid only
in air gas. However, he observes small
“dimples” on the point axis and explains this
fact by hydrodynamic effects due to the electric
wind phenomena.

This paper aims to identify the effect of the gas
flow on the current density profile. After the
calibration and the validation of the
experimental setup, the effects of a hole in the
earthed plane and a gas flow on the current
density profile are investigated.

2. Materials and methods

The experimental set-up used for the
characterization of the discharge current and
for the rings current is depicted in figure 1. The
measurements are made in room conditions
with temperature range between 18 and 25T
and the pressure between 990 and 1010 mbar.

The active electrode (metal point) is a tungsten
needle with a controlled curvature radius
connected to a negative high voltage. The
earthed electrode is a plane composed of
seventeen concentric metal rings separated by
thin insulator trails (Figure 1).

Rpaitast

Active electrode
(The point)

Earthed electrode

—'EEDL

'I'/ . Oscilloscope
’\/A‘fl TRM
16

®
Il

Sy7
Sys

'S,

Figure 1: Experimental setup used for discharge
characterization and |; measurements

The point is connected to a high voltage supply
through a resistor (Rpaiast=10 MQ). This resistor
induces a voltage drop (AV= Rpajast- ldischarge)-

The point voltage (Vq, in V) is measured with a
high wvoltage probe (X 1000) and an
oscilloscope. The discharge current (lg, in A) is
measured with all the rings connected to an
electrometer and visualised with an
oscilloscope through a resistor (Rn,= 50 Q for
Trichel characterization and R,=10 kQ for
mean current).

A clean and dry air (without aerosol,
COV<10 ppmv, Hr<5%) is introduced in the
discharge. The gas flow is injected above the
plane and gets out through a 2 mm hole in the
point axis. The distance of the walls is chosen
to limit the modification of the radial electric
field and the related ion distribution in the gap
(Dwans=5.dgap). The pressure in the discharge
volume is fixed to 1020 mbar, whatever the
gas flow rate is, between 5 and 30 Ipm.

To define the j(r) profile, the current on each
metal ring is measured and divided by the ring
area. The current density profiles are plotted
versus the mean radius (between inner and
outer diameter) of each ring. However, the ring
area does not represent the apparent
collection surfaces (cf. §3.1.2). The radial
resolution is too low on the center to observe
the dimple described in [9],

Finally, the current is measured on the central
disc without the hole or on the first ring with the
hole. The diameter of central disk (N°1) has a
diameter of 3.2 mm with a surface of 8.2 mm?.
The exit hole diameter used for the study is
Dhoe=2 mm, with a new surface of 5.1 mm2,
leading to a first ring with the hole of about
0.6 mm width.

3. Resulis

3.1. Validation of the experimental setup
3.1.1. Discharge characterization

A corona discharge is a self-sustained electric
discharge where an inhomogeneous electric
field confines primary ionization process to the
active electrode. The positive ions are
produced by gas ionization and negative ions
by electron attachment. These processes
depend on the nature of the gas and on the
reduced electric field E/N, with E, the electric
field and N, the gas density. The Laplace
electric field depends on the discharge voltage
(Va), the curvature radius of the point (R;), the

gap length (dgap).

Negative corona discharge has two main
regimes depending on the Laplace electric field
profile around the point. Above the threshold
voltage, depending on the discharge
configuration, the discharge is ignited.



The first regime (Trichel regime) is
characterized by current pulses of about
100 ns [8]. The frequency of the pulses lies
between 10 to 100 kHz. Then, at higher
voltage, the Corona regime is characterized by
a continuous current. The discharge current,
for corona discharges, can be written as
145=AV4.(Va-V9) where “V " is the onset voltage
and “A” is a constant (F.s’1) depending on the
geometry and the gas (nature, pressure,
temperature) [6].

Different gaps (4, 8, 11.5 13 mm) and point
radius (26, 60, 80,132 ym) have been tested.
The ratio of the discharge current by the point
voltage is plotted versus the point voltage in
Figure 2 for a point radius of R,=80 pym and a
gap length of dgg,=13 mm.
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Figure 2: Characterization of the discharge (R, =80 pm,
dgap=13 mm, P=1020 bar, Qir= 30 Ipm)

The ratio of the discharge current by the
discharge voltage (lg / V4) increases linearly
with the discharge voltage V4. Thus, the
discharge current respects the form of the
corona discharges [6]. This result ensures the
proper functioning of the discharge. In these
operating conditions, both Trichel and corona
regimes occur on voltage ranges of at least 2
kV. In between, a temporal combination of
these two regimes occurs on a voltage range
depending on the Rgajast Value.

3.1.2. Estimation of the current density profile

The mean current density for a ring is given by
the ratio between the measured current and its
surface. However, the geometric ring surfaces
don’t represent the real collection surfaces.
Measurements show that ions are drained
mainly to the closer ring to the point axis
(Figure 3).

lons path
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Figure 3: lons path due to insulator trail polarization

This effect is probably due to the surface
electric field due to ions collected on the trails.
This local electric field limits the radial drift of
ions close to the surface.

The apparent surface of collection depends on
the electric field profile on the plane. Thus,
insulator trails between the metal rings are
taken into account for the surface calculation.

The table 1 gives the outer ring radius,
geometric area, and the apparent area. The
apparent areas are defined from ion current
measurement and Warburg's law for 3
operating conditions (10, 17.5 and 18.5 kV).

Table 1: Apparent surfaces estimated by taking into
account the effect of insulator trails on the ion collection on

the rings
Ring N° Ring Geometric | Apparent
radius area area
(mm) | (mm?) (mm?)
1 1.6 8.2 12.9
2 3.5 247 33.1
3 52 41.2 50.8
4 7 57.7 70.1
5 8.7 81.0 89.3
6 10.6 100.2 117.1
7 12.5 109.6 139.2
8 14.2 126.0 149.8
9 16 155.1 160.1
10 17.8 174.2 240.2
11,12, 13 23.2 608 608
14, 15, 16, 30.3 1051 1051
17

In Figure 4 both ion current density profiles
obtained with experimental data and with the
Warburg’s law in Trichel and Corona regimes
are presented.

With these apparent surfaces, the current
density profile j(r) is coherent with the
Warburg’s law (j(r) = j(0) cos*®°e), within 5%
for gap length dg,,=11.5 mm and point radius
R,=60 pm, for a large voltage range (8-
18.5kV). The validity of these apparent
surfaces is confirmed for gap length of 8 and
10 mm.
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Figure 4: lon current density profile in both corona and
Trichel regime (Rp=60 pm; dg.p=11.5 mm)

Experimental data obtained with different point
radius (30, 60, 80 and 130) confirms that the
point radius has no effect on j(r) profiles [9].
These results confirm the validity of the
experimental setup with the estimated
apparent surfaces used for j(r) estimation.

3.2. Measurements sensitivity

The current density profiles in the gap and on
the earthed plane are controlled by both
electrostatic and hydrodynamic processes. To
investigate the sensitivity of the method, a
negatively polarized annular electrode is
positioned in the gap. Two main requirements
are respected for the experiment. The first one
is to avoid ion collection on the annular
electrode. The annular electrode is positioned
outside the volume occupied by the ions, using
an inner radius larger than rmnax (for 9=60°. The
second one is to limit the electric field created
by the polarized ring in the plasma zone (close
to the point). A distance of 5 mm between the
plane and the ring is chosen, for a gap length
dgap=13 mm. The j(r) profiles obtained without
the polarization of the ring and with a
polarization voltage Vpoparizaton Of 4 kV are
depicted in Figure 5.
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Figure 5: Effect of electrostatic confinement on J(r) profile
(Rp=80 pm; dga=13 mm; V=17 kV, VRing= - 4 kV)

The modification on j(r) due to electrostatic
confinement is highlighted with the developed

experimental setup. The j(r) profile obtained
without polarization of the ring Vging=0 is
identical with the one given by the Warburg’'s
law in the same conditions. This proves that
the grounded ring has a minor effect of ion
dispersion. However, for Vgig= - 4 KV, the j(r)
profile is affected since current density is
higher in the first rings and lower for the last
ones. Thus, by using this experimental setup,.
the modification of the ion trajectory related to
the electric field produced by the polarized ring
is detectable .The radial component of the
Laplace electric field with the polarized ring
affects the radial drift of ion. lons are thus
confined to the central axis. Moreover, the
axial electric field between the point and the
ring is reduced leading to slow down ions in
this zone. However between the ring and the
plane, the axial electric field is higher with the
polarized ring. This leads to a diminution of the
ion transit time up to the plane and thus of the
duration for the radial drift. The modification of
radial and axial electric field leads to ion
confinement toward the central axis.

3.3. Effect of the hole

The effect of the hole on the ion production (lg)
and on the ion distribution on the earthed (j(r))
plane is studied. The total discharge current
and the planar current density are measured
for two discharge voltages in both Trichel
(9 kV) and Corona (17 kV) regimes.

The j(r) is given in figure 6 for a complete plane
and with presence of the hole without a gas
flow. The discharge current is constant on both
planes. A small fraction of the ion current (from
0.001 to 1 % partly measured downstream the
hole using a grid positioned at 5 cm from the
hole) gets through the hole probably due to the
electric wind or/fand the electric field lines
crossing the hole. Nevertheless, with the
sensitivity of the current measurement used,
the same discharge voltage is required to
achieve the same current. The presence of the
hole on an earthed plane has thus a negligible
effect on the ion production.
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Figure 6: effect of the hole on the planar current density j(r)



Except for the first ring, the current density
profile for both planes (complete plane and
with the hole) are similar within 5% in both
Trichel and Corona regimes.

Actually, the current measured on the first ring
of the plane with a hole is similar to the one
measured on the central disc in the case of the
complete plane. The ion current density on the
first ring (with the hole) is higher than the one
obtained on the central disc (for the complete
plane) since the surface is smaller. Electric
field lines which normally end on the central
disc for the complete plane are deviated to the
first ring in case of plane with a drilled plane.
Even if some ions enter the hole, they are
mainly collected on the walls and drained to
the first ring. Thus, despite the fact that the
measurements obtained on the first ring are
explainable, they are not taken into account in
the following.

3.4. Effect of the gas flow

To quantify the effect of the gas flow on the
current density profile, j(r) is estimated on the
plane in the presence of a hole and a gas flow
between 5 and 30 Ipm. As j(r) with gas flow
has a similar evolution than Warburg’'s law, a
cos™ law is used to fit the measurements. A
chi-square test is performed to evaluate the
power "m and the coefficient "k" from the
experimental j(r) profiles.

The discharge parameters used are those
given above (R,=80 mm, dg,,=13 mm) with a
hole diameter of Dyg.=2 mm. To have the
same |-V characteristic, whatever the gas flow,
the pressure is fixed in the discharge of
1020 mbar for all the gas flow rates.

In figure 6 are depicted the experimental data
obtained with the gas flow rates of 5 and
30Ipm and for both Trichel (V=9 kV) and
Corona (V=17 kV).
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Figure 6: The ion current density profiles measured at 9 kV
(dashed line) and calculated from Warburg’s law with the
negative polarity (m=4.65; full line).

As for the polarized ring (cf. §3.2), the current
density in the presence of a gas flow is higher
in the first four rings and lower for the others
than without gas flow.

A higher power "m" (5.87 instead of m=4.65)
and a smaller coefficient "k" (k=1.67 instead of
k=2) are estimated. These fits can be
extrapolated above the hole leading to higher
axial current density (j(0)) with the flow.
However, if these results are coherent with ion
current measured downstream the hole (not
presented here), the ion density current profile
is probably different above the hole.

Moreover, current density profiles obtained
with 5 to 30 Ipm are similar. The evolution of
the current density on the plane occurs mainly
below 5 Ipm. The evolution of the power "m"
and the coefficient "k" of the Warburg’'s law
versus the gas flow rate are plotted in Figure 7
for a voltage of 17 kV. The same evolution is
measured at 9 kV.

The power “m” increases with the gas flow
when the coefficient “m” decreases until a
critical flow rate “Q.” smaller than 5 Ipm. Both
of these factors saturate for higher gas flow
rate until 30 Ipm. This critical flow rate is more
probably a critical velocity which depends
mainly on the ion density.
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Figure 7: Evolution of the power “m” and the
coefficient “k” with gas flow rate

4. Discussion

The current density profiles measured with gas
flow are narrower than the one obtained
without flow. Assuming ion with a single
mobility p (, the ion current density on the
plane is given by j = N;.p. E.# with N;, the ion
density, p the mean ion mobility and 7 a unit
vector normal to the surface. The ion current
density is thus the product of the axial
component of the electric field above the plane
by the ion density. Since the axial electric field
is the sum of both the Laplace and the space
charge fields, the increase of the ion current
density necessarily results from an ion
confinement close to the central axis,
increasing both the total electric field and the
ion densities.

This ion confinement can be explained by
three hypothesis. The first one concerns the
hydrodynamic transport of ion by advection
due to the gas flow as already observed and
modelled [14]. The hydrodynamic confinement
probably occurs at the vicinity of the hole.
Actually, the mean gas velocity in the hole lies
between 25 to 150 m.s™ in the gas flow range
of 5 to 30 Ipm. At the vicinity of the hole, the
gas velocity reaches a few m.s" which is
comparable to the radial ion velocity. The
effect of the gas flow at the vicinity of the point

is negligible with gas velocity (<1 m.s™) much
lower than ion velocities (> 100 m.s™).

The second hypothesis is related to the
opposite direction of the electric wind sweeping
over the plane from the centre to the walls,
while the gas flow has an opposite direction.
Then, vortexes are probably induced close to
the hole that affects the ion distribution in the
gap, as already observed and modelled in [18].

The third hypothesis is the effect of ion
draining into the hole. As a result, despite an
increase of the mean ion density in the central
part of the gap, the reduction of the ion density
just above the hole induces a local reduction of
the radial electric field close to the symmetry
axis. This could account for a lower radial drift
of ions above the plane and the related
modification of the current density profiles.

Finally, the current density profile evolves with
the gas flow until a critical flow rate “Q.;” and
saturates for higher flow rates. This can be
explained by the ion confinement on and close
to the central symmetry axis. Actually, the
increase of the ion density around the hole is
necessarily limited since higher space charge
enhances radial electrostatic repulsions.
Hence, once the critical space charge is
reached, higher flow rates than the critical flow
rate can not affect anymore the ion current
density profile.

5. Conclusions

To evaluate the effects of a gas flow on the ion
current distribution on the earthed plane, an
experimental setup has been developed. The
experimental setup is first validated with a
complete plane and without gas flow by
comparison with Warburg's law. No effect of a
2 mm diameter hole on ion current density
profile has been measured for r>1.8 mm. This
seems to show that the modification of the
electric wind is negligible. Finally, the effect of
the gas flow is studied in the flow rate range 5
to 30 Ipm. It has been shown that the gas flow
affects the current density profiles. The ion
current density is higher for the first rings and
lower for the last ones. This is due to ion
confinement to the central axis. Moreover, the
current density profiles obtained in this gas
flow range are sensibly similar, which means
that the effect of the gas flow is effective in the
flow range 0 to 5 Ipm. lon confinement to the
central axis is favourable in terms of ion source
as higher ion current enters the hole and can
be extracted.
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Résumé : le but est de développer un chargeur d’aérosols submicroniques a décharge couronne pour
la mesure de concentration atmosphérique (10°-10° cm™) avec un temps de réponse de 100 ms.

Deux sources d’ions, pointe-trou et fil-fente ont été caractérisées. L augmentation du flux d’ions
extrait en post-décharge par confinement EHD des ions tant dans ’espace inter-électrodes que dans
I’extracteur a été mis en évidence.

L’étude expérimentale de deux configurations de mélange, concentrique et face-a-face, a d’abord
permis de confirmer la loi de charge des aérosols par diffusion d’ions qui dépend du diamétre des
particules et du produit N;.t, avec N;, la densité d’ions et t, le temps de charge. L ‘originalité de ce
chargeur repose sur [’hétérogénéité des densités d’ions unipolaires (N?>10°%m™) requises pour
compenser le temps de charge inférieur a 50 ms. Dans ces conditions hétérogénes, nous avons montré
que la taille et la dynamique de charge qui en dépend, contrélent la trajectoire de I’aérosol.

Les différents chargeurs ont ensuite été comparés selon les conditions de fonctionnement,
principalement en termes de charge maximale et pertes minimales. Dans le chargeur retenu (source
d’ions pointe-trou et mélange concentrique), les relations charge/mobilité et les pertes en fonction du
diamétre d’aérosol ont ensuite ¢été caractérisées. Nous avons montré la linéarité du courant de
particules chargées avec la concentration qui permet I’inversion de données.

Le systéme préliminaire de mesure comprend le chargeur, le séparateur et la mesure du courant répond
aux objectifs de I’étude en termes de limite de détection en concentration (<10® cm™) et de temps de
réponse (< 100 ms).

Nous avons donc démontré¢ la faisabilit¢ d’un systéme de mesure de concentration d’aérosol
atmosphérique a 10 Hz, a ’aide d’un chargeur a décharge couronne, sous réserve d’améliorer le
pouvoir de séparation. En outre, aux vues des pertes d’aérosol négligeables et de I’abaissement de la
limite de charge partielle, le chargeur développé est compatible avec d’autres applications.

Abstract: the goal is to develop an aerosol charger based on a corona discharge for atmospheric
concentration measurements (10°-10° cm™®) within a response time of 100 ms.

Two ion sources, point-to-hole and wire-to-slit have been characterized. The increase of the ion flow
in the post-discharge by EHD ion confinement in both the discharge gap and the hole has been shown.

At first, using an experimental survey driven in two mixing configurations, concentric and face-to-
face, we have confirmed the aerosol diffusion charging law which depends on aerosol diameter and
N;.t product, with N;, the ions concentration and t, the charging time. Thus, the originality of this
charger relies on the very high heterogeneity of unipolar ion densities (N;°>10°cm™) required to
compensate the charging time of 50 ms. In these conditions, we have shown that aerosol diameter and
the charging dynamic (which depends also on the diameter) control the aerosol trajectory.

The chargers have, next, been compared in different operating conditions, mainly in terms of the
maximal charging and the minimal losses. In the chosen charger (point-to-hole ion source and
concentric mixing), the relations charge/mobility and losses according to diameter have been
characterized. We have also shown the linearity of the charged particles current with the aerosol
concentration which allows the current-concentration data inversion

The preliminary measurement system composed by the charger, the separator and the particle current
measurements, satisfies the objectives of the study in terms of the concentration detection limit
(10%cm™) and the response time (100 ms).

We have thus shown the feasibility of an atmospheric aerosol concentration measurement system at
10 Hz using a corona discharge charger provided that the separation power is improved. Furthermore,
knowing that aerosol losses are negligible and the lower limit of the partial charging, the developed
charger is adaptable with other application
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