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La croissance du trafic aérien est en augmentation constante depuis quelques décennies et
les prévisions d’évolution entre 2006 et 2025 [Airbus 2006], [Boeing Company 2006]
envisagent une croissance d’environ 5 % par an. Malgré les améliorations technologiques des
moteurs, la quantit¢ de carburant consommé va augmenter. Par ailleurs, de nombreuses
questions se posent désormais quant aux impacts environnementaux et sanitaires des
émissions aéronautiques et de récentes études ont révélé que les activités aéronautiques ont un
impact sur le climat [Penner 1999/, [Schumann 2005].

La Figure 1 illustre les différents effets des émissions aéronautiques sur le bilan global
radiatif de I’atmosphere de la Terre. Ils peuvent étre directs :

- absorption et diffusion des radiations solaire et terrestre
- modification de la composition chimique de I’atmosphere

et indirects :

- modification du bilan radiatif de 1’atmosphére par I’augmentation de la couverture

nuageuse.
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Figure 1  Bilan sur le forgage radiatif global de I’'impact de ’aviation entre 1992 et 2000,
basé sur I’IPCC 1999 et le programme TRADEOFF [Sausen 2005]

Cependant, évaluer et comprendre I’impact environnemental de 1’aviation est difficile car
de nombreuses incertitudes existent sur la quantification des effets précédemment
mentionnés. Les moteurs d’avion émettent différents polluants dont des aérosols,
essentiellement constitués de particules de suie, directement injectés dans les zones
acroportuaires et plus globalement dans les zones sensibles de 1’atmosphére que sont la
troposphére et la basse stratosphere. Les suies peuvent agir comme noyaux de condensation
de la glace et ainsi conduire a la formation de trainées de condensation (contrails) [Blake
1995], qui peuvent ensuite évoluer vers la formation de nuages de type cirrus [Seinfeld 1998],



[Ruiz 2007]. De plus, les suies relarguées par les moteurs peuvent modifier la composition
particulaire de 1’atmospheére et participer a la modification de la composition chimique de
I’atmosphére en étant le siége, ou en initiant, des réactions hétérogénes [Ammann 1998],
[Grassian 2002]. Enfin, la taille submicrométrique des suies d’origine aéronautique génere,
comme pour les émissions de suie par les automobiles, des problématiques liées a la
pénétration de ces particules dans I’organisme et a leurs effets sur la santé [Highwood 2006],
[Tron 2002]. Des modéeles numériques de simulation visant & comprendre et a quantifier les
mécanismes physiques et chimiques impliqués dans tous les phénomeénes précédemment
décrits se développent, mais le faible volume voire 1’absence de données expérimentales
caractérisant les propriétés physico-chimiques (morphologie, structure, chimie de surface...)
des suies d’avion conduit a I’utilisation d’hypothéses plus ou moins réalistes.

Afin de pallier a ce déficit de caractérisation expérimentale, deux approches ont été
développées. La premiére consiste a mesurer et caractériser I’ensemble des émissions
gazeuses et particulaires derriere un moteur d’avion. Schumann et al. [Schumann 1996] ont
ainsi réalisé au cours des projets SULFUR successifs des mesures en vol, detriére un avion,
ou la majeure partie des émissions a pu étre identifiée et quantifiée. Néanmoins, en raison de
contraintes de turbulence qu’engendre un avion en vol, ces mesures n’ont été réalisées qu’a
plusieurs centaines de metres derriere I’avion cible. Wey ef al. [Wey 2006] et Anderson et al.
[Anderson 2005] ont quant a eux effectué¢ des mesures au sol lors des projets APEX. Ces
mesures ont apporté des informations supplémentaires car les prélévements ont été effectués a
distances allant de 1 a 43 métres derriére un moteur d’avion. Cependant, la encore, les
contraintes techniques (vitesse du flux, environnement ambiant) n’ont pas rendu possible
I’étude précise des propriétés des suies.

La seconde approche consiste a mesurer et caractériser les émissions directement a la sortie
d’une chambre de combustion de moteur ou d’un braleur aliment¢ par du carburant
a¢ronautique. Ces configurations d’installation sont toutefois moins représentatives qu’un
turboréacteur placé sur un avion car elles ne sont composées que d’une partie des éléments du
moteur et, de surcroit, les températures et/ou pressions de fonctionnement ne correspondent
pas au conditions « réelles » d’utilisation commerciale. Cependant, il est possible d’étudier les
suies émises par de tels dispositifs et Popovitcheva et al. [Popovitcheva 2000] et Ferry et al.
[Ferry 2002] ont ainsi déterminé les propriétés physico-chimiques de suies issue d’une
chambre de combustion et d’un brileur alimentés par du carburant aéronautique russe (TC1).
Le méme type de travail a été réalisé dans le cadre du projet CAPAS (Projet du Département
Aéronautique et Espace du Ministere Délégué a la Recherche et aux Nouvelles Technologies,
2003-2005) mais en employant cette fois un brileur alimenté par du kéroseéne. Lors du
programme européen Partemis [Wilson 2004], une chambre de combustion a été étudiée mais
les mesures de caractérisation des particules ont été perturbées par des problémes liés a la
ligne de prélévement.

La combinaison des deux approches a permis d’évaluer les quantités de suie émises par les
moteurs d’avion mais n’ont permis jusqu’a ce jour de déterminer ni leurs caractéristiques
physiques et chimiques, ni leur réactivité. Cette situation résulte notamment de la difficulté a
réaliser des expériences avec un moteur d’avion en raison du coit élevé des installations
nécessaires a son fonctionnement d’une part, et des contraintes techniques importantes
qu’engendre ce type de moteur d’autre part.

Dans ce contexte, notre étude a donc pour objectifs de i) prélever et conditionner des
¢chantillons de suie émis par un moteur d’avion commercial et ii) déterminer leurs
caractéristiques physico-chimiques en étudiant la morphologie, la taille, la structure, et la
composition chimique des particules. La réalisation de cette étude a été rendue possible grace
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a la société SNECMA (groupe SAFRAN) qui nous a permis d’implanter sur un banc d’essais
le dispositif de prélévement d’échantillons que nous avons développé. Ce dispositif a été
placé derriere des moteurs d’avion, de la famille CFMS56, fonctionnant en conditions réelles.

Le prélévement d’échantillons sur un banc d’essai permet de recueillir sélectivement ce qui
est émis par le moteur d’avion car I’enceinte est quasi fermée et I’air alimentant le moteur
passe préalablement par un filtre électrostatique. Au cours de ce travail, les prélévements ont
été réalisés lors de séries de cycles et non de phases spécifiques car le banc d’essai suivait une
activité commerciale. Cela a donc rendu impossible 1’identification de I’impact spécifique de
chaque phase (roulage, décollage, montée, descente, atterrissage) sur les caractéristiques
physico-chimiques des suies émises. Toutefois, comme un cycle regroupe toutes ces phases,
I’accumulation de plusieurs cycles permet d’évaluer 1’émission moyenne d’un moteur d’avion
en fonctionnement.

Notre démarche a consisté d’abord a développer un dispositif spécifique permettant de
collecter des échantillons de suie, capable de résister aux contraintes mécaniques, thermiques
et chimiques imposées par le fonctionnement des turboréacteurs. Les caractéristiques physico-
chimiques des particules primaires de suie et des agrégats prélevés ont ensuite été¢ déterminées
en utilisant diverses techniques expérimentales. Enfin, ces propriétés ont été comparées aux
données existant dans la littérature.

Le premier chapitre de ce mémoire est consacré a une introduction sur le mode de
formation des particules de suie et a une description de la nature et des caractéristiques
morphologiques des particules primaires et des agrégats de suie.

Le deuxieme chapitre décrit les dispositifs expérimentaux utilisés au cours de ce travail. Le
banc d’essai, les moteurs CFM56 et leurs conditions de fonctionnement sont présentés, ainsi
que les diverses techniques expérimentales mises en ceuvre pour déterminer les
caractéristiques physico-chimiques des particules de suie.

Dans le troisieéme chapitre, les différents systemes de prélévement de particules de suie mis
au point et utilisés lors de cette étude derriére les turboréacteurs sont décrits, comparés et
discutés.

Le quatrieme chapitre présente les résultats expérimentaux obtenus lors de [’étude
d’échantillons de suie prélevés derriére des turboréacteurs CFM56-5C et CFM56-5B. Les
particules primaires et les agrégats sont étudi€s et les données concernant leur structure, leur
morphologie, leur distribution en taille et en nombre, ainsi que leur composition chimique
¢lémentaire et surfacique sont présentées.

Enfin, le cinquiéme et dernier chapitre se divise en trois parties. La premiere est consacrée
a la comparaison des résultats obtenus avec deux techniques de microscopie électronique et a
I’influence de la préparation des échantillons nécessaire pour I’étude en microscopie
¢lectronique a balayage. La seconde partie présente la cellule de transport et de stockage des
¢chantillons. Elle a été créée et validée lors de ce travail car il nous a paru intéressant de se
doter d’un outil qui pourrait accroitre 1’efficacité de la gestion de nos échantillons entre leur
prélévement et leur analyse. Dans la troisieéme partie, une comparaison est effectuée entre les
résultats expérimentaux obtenus lors de cette étude et ceux décrits dans la littérature.
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I. GENERALITES

L. 1. L’aérosol atmosphérique

L’aérosol atmosphérique est une entit¢é complexe. L’Agence Européenne de
I’Environnement le défini comme un systéme composé de particules solides ou liquides en
suspension dans une phase gazeuse et ayant une vélocité de sédimentation négligeable.

Il peut étre directement émis (aérosol primaire) ou résulter de la conversion de certains gaz
en particules (aérosol secondaire). La diversité¢ des sources est importante et la plus grande
part des émissions est d’origine naturelle puisque 94 % en masse est constituée de sels marins
et de poussiéres minérales (désertique ou volcanique). Le reste est d’origine anthropique
(combustions liées aux transports ou a I’industrie, chauffage...) [Delmas 2005]. Une
représentation schématique des sources d’aérosols et de leurs impacts sur I’environnement est
illustrée sur la Figure 2. La présence d’aérosols dans I’atmosphére modifie 1’équilibre
climatique par des effets directs comme 1’absorption et la diffusion de la lumiére qui conduit a
une modification du bilan radiatif (-1 W.m™? [Delmas 2005], [Penner 1999]), et des effets
indirects au travers de la modification de la composition chimique de I’atmospheére par des
réactions hétérogenes. Par ailleurs, la présence d’aérosols tels que les suies dans 1’atmosphére
peut présenter des risques pour la santé liés a leur taille et leur composition chimique.
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Figure 2 Sources et impact de [’aérosol atmosphérique sur [’environnement [Chazette
2004]



L.2. La suie

1.2.1. Définition

De nombreuses discussions lors de rencontres internationales ont fait ressortir un besoin de
clarté en ce qui concerne la terminologie utilisée des termes liés a la suie : suie, agrégats de
suie, et échantillon de suie. Il est donc important de définir les termes concernant la suie qui
seront utilisés dans ce manuscrit.

La suie est un ensemble de composés résultant de la combustion incompléte de
combustible (ici le kéroséne) absorbant la Iumiére [Seinfeld 2006]. Elle se forme par
condensation d’hydrocarbures dans les zones riches des flammes, c’est-a-dire les zones ou
existe un exces de carburant.

La particule élémentaire de suie est une sphére de petit diamétre (quelques nanometres) et
I’assemblage des particules primaires conduit & une structure tridimensionnelle nommée
agrégat de suie. Il peut se présenter sous différentes morphologies allant d’un bloc compact a
une chaine allongée [Groupe frangais de combustion ].

Enfin, un échantillon de suie, comprend la suie et la matrice (autres composés comme les
oxydes métalliques...) que nous recueillons lors des prélévements.

1.2.2. Formation

Les mécanismes détaillés de la formation de suie lors d’une combustion sont encore mal
connus méme si le processus général est relativement bien établi. Il se divise en 6 étapes
[Richter 2000] schématisées sur la Figure 3 :

1. Formation des molécules précurseurs de suie. De petites entités moléculaires (C,,
Cs,...) conduisent a la formation de molécules d’hydrocarbures aromatiques
polycycliques (HAP), plus lourdes (500-1000 u.m.a.), par des réactions d’addition et
de recombinaisons.

2. Nucléation, formation de particules de suie a partir des molécules de HAP. Il y
a conversion d’un systéme moléculaire a un systéme particulaire ou les particules ont
un poids moléculaire voisin de 2000 u.m.a.

3. Croissance des particules par addition de molécules et de radicaux provenant
de la phase gazeuse. Ce processus n’affecte pas le nombre de particules de suie.

4. Coagulation via des collisions particules. Les collisions entre particules
augmentent significativement la taille des particules résultantes et diminuent le
nombre total de particules sans toutefois changer la masse totale de suie.

5. Pyrolyse des particules. Les particules formées, soumises a des conditions
pyrolytiques dans la zone de postcombustion, subissent des réactions d’élimination de
groupements fonctionnels, des cyclisations, des condensations aromatiques, et des
fusions aromatiques par déshydrogénation, par croissance et alignement des couches
polyaromatiques.

- 6. Oxydation. L’oxydation des HAP et des particules de suie est un processus qui
entre en compétition avec la formation de ces espéces et conduit a la formation de
monoxyde de carbone et de dioxyde de carbone. Les principaux agents oxydants sont
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i) le radical hydroxyl OH dans des conditions de combustion riche, ii) le radical

oxygene O et le dioxygéne O, dans des conditions de combustion pauvre.

50 nm
.- & @ oy » @ Coagulation
o® L
o®
9 . L ® @ ° . Surface Growth and
0 0 . .l... Coagulation
.-'.. -.". -' ® .
Ll ™ - L L
TaP 0@ . 00 e
Particle Incegption
Particle Zone

23
&

Fuel and Oxidizer (premixed)
Figure 3 Formation des suies [Richter 2000]

1.2.3. Caractéristiques de la suie

Les parametres qui caractérisent la suie sont fonction de 1’échelle d’étude. En effet, les
¢léments qui définissent les particules primaires de suie ne sont pas les mémes que ceux qui
définissent les agrégats.

1.2.3.1. Les particules primaires

La particule primaire (ou élémentaire) correspond a 1’entité de base. Elle est définie par sa
morphologie, sa structure et son diametre ou sa longueur maximale. Ces trois caractéristiques
dépendent du processus de combustion et peuvent étre trés variables. Les particules primaires
de suie sont essentiellement composées de carbone et présentent des morphologies trés
diverses qui vont de la sphére a une morphologie non définie [Popovitcheva 2000], [Ferry



2002], [Demirdjian 2007], [Smekens 2007]. Par ailleurs, les observations montrent que la
structure des particules primaires de suie est également trés variable puisqu’elle peut-étre de
type amorphe (Figure 4a) ou de type graphitique (Figure 4b). Enfin, bien qu’il existe une
variabilité du diamétre ou de la longueur maximale de ces particules et de la distribution qui y
est associée; 1’ordre de grandeur reste a 1’échelle nanométrique.

Figure 4  Suies résultant de la pyrolyse de benzéne : a) suie amorphe, b) suie graphitique
(en pelure d’oignon) [Vander Wal 2004]

1.2.3.2.Les agrégats

Les agrégats de particules primaires sont des structures tridimensionnelles (3D) complexes.
La nature fractale ou plus précisément « quasi-fractale » des agrégats est communément
admise [Baron 2001], [Meakin 1989]. En effet, ils ne respectent pas strictement la définition
des objets fractals car ils ne présentent pas d’autosimilarité de la structure quelle que soit
I’échelle. Toutefois, en accord avec le vocabulaire utilisé dans la littérature, le terme fractal
sera préfére a « quasi-fractal » dans ce manuscrit.

Pour déterminer la dimension fractale des agrégats a partir de I’analyse de clichés MET, il
faut déterminer le diamétre moyen des particules primaires les composant (d » ), le nombre de
particules primaires (N ) par agrégat et la longueur maximale projetée des agrégats (L ). La
dimension fractale D/ et le préfacteur fractal &, sont alors établis en utilisant les relations

[Koylu 1995], [Koylu 1997], [Meakin 1989], [Neer 2006] :

Dy
L
N=kg L——J (1)
dP
ou kj est le préfacteur lié a la longueur maximum projetée
et
Dy
Dr+2)2
kp=ky { A ] 2)
Dy
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La dimension fractale permet de quantifier la compacité d’un objet dans 1’espace. Une
valeur proche de 1,5 représente une répartition plutét aérée, tandis qu’une valeur de 3
correspond a une structure trés compacte. La dimension fractale permet aussi d’appréhender
le ou les processus de formation des agrégats. Lorsque la valeur D, <2, le processus

dominant d’agrégation est de type « amas-amas » ou la croissance des agrégats résulte des
collisions et de I’adhésion entre amas déja formés. Ce mécanisme explique en partie la
formation des structures acrées et peu compactes. Lorsque D, >25, le processus de

formation prépondérant est de type « particule-agrégat ». Il correspond a la coalescence entre
particules primaires et agrégats. Enfin, lorsque 2<D <25, il y a combinaison des deux

processus précédemment exposés. La Figure 5 illustre le lien entre la dimension fractale d’un
agrégat et sa compacité. Enfin, Le préfacteur k, est surtout sensible a la nature du

combustible et permet de pouvoir différencier des agrégats possédant une dimension fractale
proche.

Di=2,25 D;=2,50 D; = 3,00

Figure 5 Morphologie d’agrégats de dimensions fractales différentes [Ouf 2006]

Le Tableau 1 ci-apres reporte des valeurs de la dimension fractale et du diamétre moyen de
particules primaires de suie issues de différentes sources d’émission. Nous pouvons y
apprécier la variation de ces paramétres mais ils ne suffisent cependant pas pour identifier les
sources d’émission de ces suies. De plus, aucune étude n’ayant ét€ menée sur la détermination
de la valeur et de la variation de ces paramétres pour des turboréacteurs d’avion civils, une
partie de notre travail visera a combler ce déficit de connaissances.



S Nombre de
Diametre moyen particules Dimension Nombre
Source des particules o fractale
Auteurs Méthode démission | primaires d primaires d’agrégats
p mesurées Dy mesures
(nm) N total .
B 2006 MET ¢ rt 23+6 a36%4 4500 a 1,60£0,24 2 70
[Barone 2006] acropo t6a36+ 6000 1,62+0,26
[Chandler 2007] MET Diesel 205 a 29+8 30a50 1,8+ 0,1 100
G 2006 MEB Boi 255+35 240 L0l a 205
[Gwaze 2000] ot P 1,84 +0,05
[Lapuerta 2007] MET Diesel 24113 50
Flamme 240,1 &
éthyléne 163 a26%5 - -
. . L . 2,2%0,1
[Matti Maricq | ELPI/ |prémélangee
2004] SMPS
Diesel 16+4 a 25+5 >2£01 3
fese AL ” 2340, ”
Diesel 2,22+0,30 a
[Olfert 2007] | DMA | o alyse - - 2,76+ 0,06 )
Combustion
acétyléne - - 1,93a2,05 -
(gaz)
MET / Cclffllbl}Stlon 1,81 a 1,87
[Ouf2006] | SMPS/ (1‘.’ u?ge) ) ) Slad )
ELPI iquide
Combustion
p;ﬁﬁie - - 1,724 1,85 -
(solide)
[Popovitcheva .
2000] MET combustor 20250
[Schneider DMA | Bois : hétre - - 2,09+0,06 -
2006]
Diesel - - 2,35+0,07 -
Générateur
- i, + i,
PALAS 2,10£0,05
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Bois : chéne - - 3,06 a 3,09 -
Diesel 3014 - -
Biodiesel 26+14 a
1odiese 29+14 - -
Cuisine 24+13 i i
[Smekens 2005] MET domestique L 170
Avion de 31414 i i
chasse
Noir de 30409 i i
carbone
Flamme de
(Tian2006] | Mer | diffusion 29 ] 177040,009 | 3415
laminaire
d’éthylene
Générateur
+ - -
PALAS 6,6+1,7 690
[Wentzel 2003] MET
Diesel 22,6+6,0 1938 1,70+ 0,13 37

Tableau 1 Grandeurs fractales et diamétre moyen de particules primaires de suie issues de

la littérature
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1.2.3.3.Les distributions en taille

Les distributions en taille mesurées ou établies dans les études publiées dans la littérature
suivent une loi log-normale des agrégats [Baron 2001], [Hinds 1999], [Penner 1999]. Dans ce

manuscrit, nous définissons cette fonction comme :

2
d
. In—2
a
y=agexp —~| —4 3)
2 an

avee !

y : pourcentage de particules de diamétre d,, par rapport au nombre de particules total

N, total

: diameétre d’une particule élémentaire de suie

dp

aq : amplitude/ordonnée du maximum de la fonction
a : abscisse du maximum de la fonction (valeur moyenne géométrique)

a, : écart-type de la fonction exprimée

Il est important de garder a I’esprit que la fonction log-normale d’une variable, ici d,,
correspond a la transformation logarithmique de la fonction normale de cette variable [Hinds
1999]. Ainsi, a,, I’écart-type de la fonction log-normale, correspond au logarithme de

I’écart-type géométrique 0, associ¢ au diamétre d’une particule élementaire de suie d,, qui

est par définition normalement distribué.

aZZZhJOé p@
L’¢cart-type géométrique o, est sans dimension et est supérieur ou égal a 1. Les valeurs
de o rencontrées dans la littérature sont reportées dans le Tableau 2 ci-dessous.
Auteurs Source d’émission Ecart-type géométrique o,
Avion ATTAS (moteur: \
[Petzold 1999] MA4SH MK501) 1,5a1,55
[Pueschel 1995] Concorde 1,52
[Pueschel 1998] B757 1,5

Tableau 2 Ecart-types géométriques o des distributions en taille de particules déterminés

pour  différents  turboréacteurs  mentionnés  dans la  littérature
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II. DISPOSITIFS EXPERIMENTAUX DE PRODUCTION
ET D’ANALYSE

I1.1. Les moteurs CFM56

Notre étude est conduite avec des moteurs civils de la famille CFM56, fabriqués
conjointement par SNECMA et General Electric dans le cadre de la socié¢té CFM. Ces
moteurs sont de type turboréacteur & double corps et double flux sans post combustion
[Lepourry 1991], [Thevenin 2004] (Figure 6). L’appellation « double corps » signifie que le
compresseur est divisé en deux parties successives, basse et haute pression, mues par deux
turbines successives a haute (HP) et basse pression (BP). Ce systéme permet d’obtenir une
grande efficacité de fonctionnement. Le terme « double flux » indique que la totalité de 1’air
admis ne traverse pas entierement le moteur. Cette technologie est plus économique aux
vitesses subsoniques et moins bruyante. Dans ces moteurs, le premier étage du compresseur a
basse pression (la soufflante, encore appelée fan) est de grande dimension pour aspirer de
grandes quantités d’air. L’air pré-comprimé par la soufflante ne passe pas intégralement par le
moteur, mais une partie (le flux froid) le contourne par sa périphérie jusqu’a la tuyére ou il est
¢jecté avec les gaz chauds (flux chaud). La proportion d’air contournant le moteur est variable
selon les moteurs. Elle est d’autant plus élevée que le moteur est destiné a voler a des vitesses
faibles. Cette proportion est exprimée par le taux de dilution, égal au rapport du flux total
massique (flux chaud + flux froid) sur le flux chaud massique.

Ils fonctionnent en utilisant une combustion dite pauvre, c’est-a-dire avec un exces d’air
par rapport au carburant.

Corps HP (Compresseur HP+
Chambre de Combustion +Turbine HP)

Turboréacteur double-corps,
= double-flux (avec nacelle)

Corps BP ( Soufflante + Compresseur
BP+ Turbine BP)

Figure 6 Schéma de principe d’un moteur CFM56 double corps double flux (HP : haute
pression ; BP : basse pression) [Thevenin 2004]
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Les CFM56 (Figure 7) sont utilisés par les deux plus grands avionneurs mondiaux sur 29
types d’appareils différents. IIs propulsent notamment le Boeing 737 et les Airbus A318,
A319, A320, A321 et A340. Il existe six modeles de moteurs couvrant une plage de poussée
allant de 18500 a 34000 lbs, et les 15000 moteurs CFM56 actuellement en service (plus de
16000 sont en commande ferme) effectuent un million d’heures de vol tous les dix jours.

Les CFM56 @ Snecma

Flux d'air primaire Flux d’air
dans compresseur BP secondaire
P Turbine BP
4

AR UR RN
T

Flux .
d’'entrée

d‘air total
Flux d’air
r primaire
~— VY A—
Compresseur Chambre de -
HP combustion Turbine HP
A318, A319, A320,

A321, A340

B737

Figure 7 Le CFM56 et ses principales applications [Snecma], [Thevenin 2004]

Poussée Poussée en
Type de moteur maximum - Taux de dilution | croisiere (Ibs) a Avion type
décollage (Ibs) 350001t et M=0,8
CFM56-7B27 27300 5,1 5480 B737
CFM56-5B3 33000 5,4 6420 A321
CFM56-5C3 32500 6,5 7585 A340

Tableau 3 Caractéristiques des moteurs CFMS56 étudiés

Nous avons travaillé avec des moteurs CFM56-7B27, CFM56-5B3 et CFM56-5C3
alimentés par du carburant de type Jet-Al (TOTAL-FINA-ELF France, 1100-1200 ppm de
soufre) et lubrifiés avec de I’huile pour turbine aéronautique Mobil Jet Oil II (EXXON-
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MOBILE). Des différences notables existent entre ces moteurs en terme de poussée et de taux
de dilution. Leurs caractéristiques sont reportées dans le Tableau 3.

II.1.1. Le banc d’essai

Nos différentes campagnes de prélévements se sont déroulées sur un banc d’essai (Figure
8) de la société SNECMA sur le site de Villaroche (77) avec des moteurs identiques & ceux
qui sont commercialisés. Le banc se compose de trois piéces : la salle de controle (qui ne
figure pas sur la Figure 8), la salle contenant le moteur et la salle ou les émissions du moteur
sont ¢jectées. Comme cette structure en béton armé dispose de murs d’un metre d’épaisseur
environ, les émissions du moteur sont préservées des interactions avec 1’extérieur (effet de
dilution...) car leur expansion est limitée au volume de la picce.

N =,
N cheminée
N
AN
\\
chambre N
y AN
de détente nE—)> o
N AN
N
N
N
35m >
LRSS
)

4dm

| \

-
cheminée \\
chambreq 10-15m 2

détente \ om §:
pilier s

Figure 8  Description du banc d’essai : a) vue de profil du banc, b) vue du dessus du banc

Elles sont directement canalisées dans une chambre de détente qui sert a « casser » la force
axiale du flux en le rendant trés turbulent (Figure 9). L’expansion du flux « englobe » tout
I’espace moins de 1 métre aprés la sortie de la chambre de détente. Les gaz et particules émis
sont ensuite rejetés a 1’extérieur via la cheminée.
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-

chambre de

moteur détente

Figure 9  Effet de la chambre de détente du banc d’essai moteur

I1.1.2. Les cycles d’essais

L’activité du banc d’essai est avant tout commerciale, c’est pourquoi les prélévements ont
été réalisés lors de séries de cycles moteurs (Figure 10) et non lors de phases spécifiques
d’utilisation. Ainsi, les prélévements sont réalisés sur deux types de séries de cycles :

- des cycles de « vibration » qui ne regroupent pas de phases spécifiques d’application
du moteur

- des cycles d’« endurance » qui dans cette étude représentent un roulage, un décollage
prolongé, et enfin un atterrissage.

Nos travaux se sont essentiellement concentrés sur les cycles d’endurance car ils sont plus
représentatifs de 1’activité d’un moteur d’avion. Ils ne correspondent cependant pas aux cycles
de la norme établie par I’Organisation Internationale de 1’Aviation Civile, (OACI,
[International Civil Aviation Organization 1993]) pour la mesure des émissions d’un moteur
d’avion. Le Tableau 4 ci-dessous indique la durée totale de chacune des phases du vol
reportée dans cette norme.

Phase du vol Durée total‘e lors du cycle Poussée relative
(minutes)
Décollage 0,7 1
Montée 2,2 0,85
Approche 4 0,3
Roulage 26 0,07

Tableau 4 Paramétres d’un cycle correspondant a la norme OACI

Dans notre cas, la phase de poussée maximum (correspondant au décollage), est
proportionnellement plus importante et les poussées relatives sont différentes. En effet,
I’objectif de 1’activité menée sur ce banc d’essai est le développement des turboréacteurs et
non leur certification.

Lors de notre étude, deux cycles d’endurance différents ont été appliqués aux CFM56-5C
(Figure 10a — type I) et CFM56-5B (Figure 10b — type II). Il faut toutefois noter que les
cycles de type I ont une durée supérieure de 47 % a aux cycles de type II.
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Figure 10 Diagramme des cycles d’endurance réalisé sur le banc d’essai SNECMA lors des
différentes campagnes de prélevement d’échantillon de suie: (a) cycle
d’endurance du CFM56-5C (type 1) et (b) cycle d’endurance du CFM56-5B (type
1)
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I1.1.3. Mesures sur site

Lors des campagnes de prélévement d’échantillons de suie, nous avons mis en place un
capteur enregistreur de température et d’humidité relative (HOBO® U12 ; Figure 11) sur les
second et troisiéme dispositifs de collecte par impaction (paragraphe III.1.1.1). Plusieurs
¢volutions du dispositif ont été nécessaires afin de résoudre les problémes de solidité qui sont
apparus. Dans ce paragraphe, seul le capteur combinant la mesure de température et
d’humidité relative est décrit.

Ce systéme simple permet de mesurer des températures comprises entre -20 °C et +70 °C
et des humidités relatives comprises entre 5 % et 90 %. Les informations fournies peuvent
cependant étre légerement affectées par la présence de certains gaz qui induisent une sur-
estimation ou une sous-estimation systématique des mesures d’hygrométrie. De plus,
I’utilisation dans des conditions de température hors de la gamme recommandée, et/ou une
exposition dans une atmosphére trés polluée peuvent aussi entrainer une faible erreur
systématique. Cependant, grace a cet appareillage, nous avons un suivi temporel (toutes les
10 s) des variations de condition ambiante lors de cycles moteurs, mais aussi lors des phase
d’arrét.

Figure 11 Emplacement du capteur enregistreur de température et d’humidité relative sur le
second dispositif

La Figure 12 présente le diagramme du relevé de température et d’humidité relative
correspondant a 3 cycles d’endurance de type I et la Figure 13 celui de 3 cycles d’endurance
de type II. Les relevés complets pour chacune des campagnes de prélevements figurent dans
I’annexe I.

18



PRELEVEMENTS DE PARTICULES DE SUIE EMISES PAR UN TURBOREACTEUR D’AVION

70

/\ A\ /\

Q
5 60
= O\ [\ [\
2 _50
S
oo 40 -
< >
®® 30
2@
£ 20
£
0107
-
0 ‘
8885 8985 9085

Numéro du point de mesure
— Température — Humidité Relative

Figure 12 Relevé de température et d’humidité relative pour 3 cycles d’endurance de type 1
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Figure 13 Relevé de température et d’humidité relative pour 3 cycles d’endurance de type Il

Des mesures indicatives de pH ont ét¢é menées en utilisant des morceaux de papier
Duotest® recouverts d’un double réactif couvrant une gamme de pH allant de 1 a 12. Ce type
d’indicateur est normalement utilisé pour des mesures en solution aqueuse. Toutefois, sa
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simplicité d’emploi nous a conduit a en placer au milieu des supports de collecte afin d’avoir
une idée du pH ambiant des émissions. Cette information est importante vis-a-vis des suies,
mais aussi de la corrosion du matériel. La Figure 14a montre des morceaux de ce papier pH
avant exposition aux émissions du moteur d’avion, et la Figure 14c les montre aprés 21 cycles
d’endurance de type II. Le code couleur permettant I’interprétation du papier pH est indiqué
sur la Figure 14b et il montre clairement que le pH a atteint une valeur proche de 2. Notons
que ce changement de couleur est apparu rapidement lors de la mise en place du papier sur le
dispositif de collecte alors que les émissions gazeuses du cycle précédent étaient encore
présentes.

Figure 14 Papier indicateur de pH double réactif avant (a) et aprés (c) exposition aux
émissions d’un moteur d’avion, (b) code couleur pour [’interprétation de ce

papier

L’huile moteur, ainsi que le carburant Jet-Al ont un pH neutre voisin de 7. L’acidité des
émissions gazeuses s’explique par le fait qu’elles contiennent des oxydes d’azote, des oxydes
de soufre et de I’eau [Wey 2006], [Schumann 1996] qui, en se combinant, forment de ’acide
sulfurique H,SOy4 et de 1’acide nitrique HNO; [IPCC special report 1999].

I1.2. Techniques expérimentales de caractérisation

L’approche de cette étude est différente de celles qui ont ét¢ menée sur les suies émises par
les moteurs d’avion jusqu’a présent [Wey 2006], [Anderson 2005], [Schumann 1996]. En
effet, nous n’avons pas cherché a quantifier les émissions de suie mais a déterminer leurs
caractéristiques physiques (diamétre(s), structure,...) et chimiques (composition
¢lémentaire,...). Pour ce faire, nous avons mené des études par microscopie électronique a
balayage et en transmission, spectrométrie de rayon X, spectroscopie infrarouge a transformée
de Fourier (FTIR), et chromatographie couplée a la spectrométrie de masse.
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I1.2.1. Microscopie électronique

I1.2.1.1.  Microscopie électronique a balayage : MEB

La microscopie €lectronique a balayage, dont le principe est illustré sur la Figure 15, est
une méthode expérimentale d’observation directe des aérosols de taille nanométrique.

Un faisceau d’électrons balaie la surface de 1’échantillon qui génére en retour des électrons
secondaires et rétrodiffusés, de basse énergie qui sont accélérés vers un détecteur d’électrons.
A chaque point d’impact correspond alors un courant électrique dont I’intensité dépend de la
nature de I’échantillon émetteur d’électrons. L’enregistrement simultané de ces électrons
permet la formation d’une image représentative de la topographie de surface de I’échantillon
(électrons secondaires) et de la répartition des éléments (contraste de profondeur, avec les
¢lectrons rétrodiffusés). Il est ainsi possible, en balayant 1’échantillon avec le faisceau,
d’obtenir une cartographie de la zone balayée.

Canon a électrons |————+ )
— Faisceau électronique
1er Condensateur —f. ﬁm
A A
2éme Condensateur |/ D/
—Spectromeétre X
Bobines de balayage —
\X:' 0 Objectif
/H’ \'\.\\.4
Détecteur d'électrons ——f——mal
rétrodiffusés

secondaires

Echantillon —4\ - y
Détecteur d'électrons

Pompe a vide
Figure 15 Microscope électronique a balayage

Nous avons utilisé un microscope électronique a balayage JEOL JSM-6320F dont la
tension d’accélération de travail est comprise entre 0,5 et 30 kV avec des résolutions de 1,2
nma 15 kV et 2,5 nm a1 kV. Ce microscope permet d’atteindre des grossissements égaux a
650 000 en mode haute résolution. L’observation des échantillons est réalisée en plagant le
support de collecte (des membranes en polycarbonate) comportant de la suie sous le faisceau
d’électrons.

11.2.1.2. Microscopie électronique en transmission : MET

La microscopie électronique en transmission permet également I’observation de particules
de taille nanométrique. Elle offre la possibilité¢ d’étudier les objets dans I’espace direct, et
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dans D’espace réciproque par diffraction des électrons. Des informations précises sur la
morphologie, la structure et les paramétres cristallographiques peuvent donc étre obtenues en
combinant ces différents modes d’observation sur un méme échantillon. A la différence de la
microscopie ¢lectronique a balayage, le faisceau d’¢électron est plus énergétique et le principe
est basé sur la physique des processus d’interaction élastique entre les électrons incidents et
les atomes « cibles » de 1’échantillon. Les électrons traversent I’échantillon avant d’impacter
une surface fluorescente qui créée 1’image transmise.

Nous travaillons avec un microscope JEOL JEM 2000FX qui a une résolution de 1,8 A a
200 kV et des valeurs du grandissement comprises entre 1 000 et 1 000 000. Les plus forts
grandissements permettent donc d’observer la structure atomique des échantillons
préalablement déposés sur des grilles adaptées.

I1.2.2. Spectrométrie dispersive d’énergie de rayons X : EDX

Les microscopes €lectroniques utilisés au cours de ce travail sont équipés d’un systéme de
microanalyse X (TRACOR Serie II). Cette technique de spectrométrie dispersive d’énergie de
rayon X permet de déterminer la composition chimique élémentaire des échantillons en une
zone donnée. Son principe [Hawkes 2006] repose sur la détection des photons X émis lors de
la désexcitation des atomes de 1’échantillon préalablement ionisés par le faisceau électronique
du microscope. Les énergies des photons X étant caractéristiques des niveaux de transitions
¢lectroniques des atomes émetteurs, il est alors possible d’identifier la nature des espéces
atomiques présentes dans [’échantillon. Cette technique permet également d’analyser
quantitativement les éléments chimiques de numéro atomique supérieur ou égal a Z = 6
(carbone) lorsqu’ils sont présents. Dans notre cas, elle est couplée au microscope
¢lectronique, ce qui nous permet de réaliser in-situ la microanalyse chimique sur les
¢chantillons observés par MET.

I1.2.3. Spectroscopie InfraRouge a Transformée de Fourier : FTIR

La spectroscopie infrarouge est une technique d’identification et de quantification de la
composition chimique d’un échantillon. Elle est non-destructive pour 1’échantillon, et basée
sur 1’étude de I’absorption (ou de la transmission) par ce dernier des radiations
électromagnétiques comprises entre 10 000 cm™ et 10 cm™. Cette bande spectrale est elle-
méme divisée en région usuellement désignées comme I’infrarouge proche (de 10 000 cm™ a
4 000 cm'l), I’infrarouge moyen (4 000 cm™ 4 400 cm'l) et infrarouge lointain en-deca. La
région spectrale la plus riche en informations et la plus utilisée d’un point de vue
expérimental est 1’infrarouge moyen. Les absorptions dans ce domaine constituent une
« empreinte digitale » qualitative des composés permettant de les identifier et d’en déduire
des informations sur leur structure moléculaire. Il est ainsi possible d’identifier les
groupements chimiques pouvant se trouver a la surface d’un échantillon. Nous utilisons dans
ce travail un spectrometre infrarouge a transformée de Fourier (BRUKER, modele Equinox
55) équipé d’un détecteur DTGS (Deuterated Tri Glycine Sulfate) permettant I’étude
spectroscopique des échantillons entre 8 000 et 400 cm™.
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I1.2.4. Chromatographie

La chromatographie est une technique permettant de séparer et de quantifier une (des)
espece(s) moléculaire(s) présente(s) dans un échantillon. Son principe repose sur la vitesse de
diffusion d’un composé a travers une colonne remplie de deux phases non miscibles, I’une
stationnaire (emprisonnée dans la colonne) et I’autre, mobile. Les différences d’interaction
conduisent a des différences de vitesses lors de I’entrainement par la phase mobile et donc a
une séparation.

Les analyses chromatographiques présentées dans ce mémoire sont réalisées sur nos
¢chantillons par des équipes avec qui nous collaborons. Les échantillons collectés derriére les
moteurs sont traités par le Centre de Recherche en Chimie Moléculaire (CRCM) dans le cadre
du programme Primequal 2 [Ruiz 2006] d’une part, et la validation des cellules de stockage
est réalisée par le Département Energétique Fondamentale et Appliquée (DEFA) de ’ONERA
dans le cadre du programme Comité Avion et ATmosphére [Ruiz 2007] d’autre part. L’équipe
du CRCM utilise un chromatographe en phase gazeuse HP 6890© (Agilent Technology,
USA) équipé d’un injecteur splitless et d’une colonne HP5-MS® (Agilent Technology, USA).
Le gaz vecteur est I’hélium et le détecteur est un spectrométre de masse MSD 5973© (Agilent
Technology, USA).

Le DEFA utilise une chaine d’analyse Prostar© (Varian, USA) constituée d’un passeur
automatique d’échantillons, d’un systéme de gradient (eau/acétonitrile) contr6lé par deux
pompes, d’une colonne analytique Microsorb® (Interchrom, France), et d’un détecteur
ultraviolet a barrettes de diodes.

Notons qu’ avant de réaliser les analyses il y a, dans les deux cas, extraction des molécules
d’intérét grace a des solvants a partir de filtres sur lesquels de la suie a été collectée.

I1.2.5. Spectrométrie de masse : MS

La spectrométrie de masse est une méthode destructive d’analyse de la composition
chimique moléculaire et atomique d’une phase gazeuse. Elle repose sur la détermination des
masses des espéces atomiques ou moléculaires individuelles de 1’échantillon analysé :

1 — ionisation : I’espéce étudiée est ionisée dans la chambre d’ionisation de I’appareil. A ce
stade, tout compos¢ formé de molécules conduit a un mélange statique d’ions de
fragmentation.

2 — accélération : sit6t formés, les ions sont extraits de la chambre d’ionisation, accélérés et
focalisés par des lentilles électrostatiques, ce qui accroit leur énergie cinétique.

3 — séparation : les ions sont filtrés par I’analyseur suivant leur rapport masse sur charge.

4 — détection : apres séparation les ions terminent leur trajectoire sur un détecteur qui
quantifie les charges ¢lectriques. Le traitement du signal de sortie de 1’appareil conduit au
spectre de masse du composé.

Dans notre cas, la spectrométrie de masse est associée a la chromatographie dans un réle de
détecteur.

Le spectrometre de masse MSD 5973© (Agilent Technology, USA) utilisé par le CRCM
opéere en mode de sélection d’ions (SIM).
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III. PRELEVEMENTS DE PARTICULES DE SUIE
EMISES PAR UN TURBOREACTEUR D’AVION

II.1. Meéthodes de préléevement

Réaliser des prélévements de particules derriére un moteur d’avion n’est pas aisé car la
température du flux en sortie du moteur est comprise entre 270 et 320 °C et sa vitesse de 480
m.s™. Sur le banc d’essai, ce flux ressort affaibli de la chambre de détente et sa température
est comprise entre 65 et 80 °C a 27 m du moteur.

Deux types de dispositifs de prélévement ont été envisagés :

- un systéme passif ou les particules de suie vont impacter un support appelé dispositif
par impaction.

- un systetme plus «classique » de prélévement par pompage. Leurs différents
emplacements lors des essais sont indiqués sur la Figure 16.
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Figure 16 Description du banc d’essai : a) vue de profil du banc, b) vue du dessus du banc

Nos dispositifs sont localisés dans la salle des émissions moteur. L’emplacement « E1 »
correspond a la premiére campagne de mesure menée avec le dispositif d’impaction.
Cependant ’efficacité de la cheminée d’évacuation est telle que nous avons di déplacer notre
appareillage en « E2 » pour la suite des campagnes. Cette translation de 6 m sert a placer le
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dispositif en amont de cette cheminée, tout en n’étant pas trop prés du moteur.
L’emplacement « P » indique 1’endroit ou le dispositif de pompage a été placé. Mettre le
matériel derriére un pilier permet de mieux protéger et de fixer la téte de prélevement a la
méme hauteur que les supports du dispositif d’impaction (> 1 m 30).

II1.1.1. Prélévement par impaction

II.1.1.1.  Le dispositif

Le principe du dispositif de prélévement par impaction est simple: des supports
d’échantillon de différentes natures sont placés perpendiculairement a I’axe du flux, mais au-
dessous de celui-ci. Le choix de la hauteur ou sont collectés les échantillons résulte d’un
compromis entre les contraintes mécaniques et commerciales, et la volonté d’étre au plus pres
du centre du flux. A 4 m du sol, les contraintes mécaniques sont les plus importantes et cette
hauteur implique une structure « lourde ». De plus, le dispositif serait directement exposé au
flux car a ce niveau, I’action de la chambre de détente est limitée. Le second point,
prédominant dans nos choix, est 1i¢ a I’activité commerciale du banc d’essai. En effet, la mise
en place et le démontage des supports de collecte sur le dispositif (Figure 18 et Figure 19)
doivent s’opérer en un minimum de temps afin de limiter des retards liés aux temps
d’intervention sur I’installation. C’est pourquoi, nous avons choisi de placer les supports a
une hauteur de 2 m au maximum. Le dispositif (Figure 17) permet de fixer jusqu’a 48
surfaces de collection de 47 mm de diamétre, et de 2 mm d’épaisseur au maximum. Il est
composé¢ d’un méat en aluminium, d’une plaque, et d’éléments de serrage en acier inoxydable.
Il est fixé au sol par 3 ¢élingues (non présentes sur la Figure 18) et 6 chevilles a béton de 8mm
de diametre.

Figure 17 Plaque pour support et fixation
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Figure 18 Dispositif n°l de prélevement passif

la structure tripode s’est révélée satisfaisante, en terme de résistance mécanique, au niveau
du premier emplacement E1 (cf. § précédent). Mais, une fois mis a I’emplacement E2, elle ne
s’est pas révélée suffisamment solide pour résister a des essais d’endurance du moteur
CFMS56-5C, ce qui nous a conduit a la revoir complétement. Notons que ce moteur est le plus
puissant de la gamme CFM56 et que les contraintes sont maximales pour les essais
d’endurance. La structure du mat tripode en aluminium a donc été remplacée par un mat en
barres X95® en « L » avec un socle pour mieux répartir les efforts mécaniques (Figure 19).
La plaque de fixation des supports a cependant été conservée. Les structures X95® sont des
¢léments passivés chimiquement, ce qui est préférable dans notre cas (cf. § 11.1.3).

Figure 19 Dispositif n°2 de prélevement passif

Ce second dispositif a donné satisfaction sur plusieurs jours d’exposition aux émissions
mais il s’est avéré insuffisamment robuste sur une longue durée puisqu’une rupture au niveau
du cube de jonction a été constatée au bout de plusieurs mois de présence dans la veine
d’écoulement du banc d’essai. Des renforts ont donc été ajoutés, rendant inutile 'utilisation
d’¢élingues (Figure 20).
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Figure 20 Dispositif n°3 de prélevement passif

Au bilan, il aura donc fallu réaliser cinq campagnes de collecte pour réaliser une structure
qui 7) soit suffisamment résistante aux différentes contraintes mécaniques et ii) permette
d’obtenir des échantillons exploitables en quantité suffisante pour effectuer nos
caractérisations physico-chimiques.

II1.1.1.2.  Les supports

L’ensemble des caractéristiques physico-chimiques des particules de suie émises par un
moteur d’avion ne peuvent é&tre déterminées qu’en utilisant diverses techniques
expérimentales. Les différents supports utilisés répondent aux exigences des techniques que
nous avons présentées (§ 1.2.) et des données que nous souhaitons mesurer et/ou déterminer [§
II.1.2.], [Baron 2001]. Nous avons également tenu compte, dans le choix de nos supports
(Tableau 5), des standards employés dans les mesures d’émissions automobiles [Brasseur
1999] et dans les mesures de qualit¢ de 1’air [Brink 2004], [Hitzenberger 2004] afin de
pouvoir effectuer des comparaisons avec les données issues de ces travaux.

Des surfaces métalliques de cuivre, ou d’aluminium, constituent le premier type de support
choisi pour collecter des particules de suie qui pourront étre récupérées par brossage ou par
lavage par un solvant. Il est a noter que les feuilles d’aluminium peuvent aussi faire 1’objet
d’extraction en vue d’analyses chimiques. Cependant, nous avons utilisé deux types de filtres
spécialement dédiés (I’un en fibres de verre et ’autre en quartz, de marque Whatmann) pour
réaliser ces analyses chimiques avec I’étape d’extraction. Des microgrilles spécifiques (Holey
Carbon Film, AGAR Scientific) sont utilisées pour les analyses MET, tandis que des
membranes en polycarbonate (Nucléopore®lIsopore, Millipore) de porosité 0,22 et 0,40 pm,
sont utilisées pour les analyses MEB. Enfin, des fenétres en silicium et en germanium
permettent de réaliser des analyses vibrationnelles par FTIR en transmission.
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Support Matiére Application(s)
Disque Cuivre Collection de matiere brute
Feuille Aluminium Collection de matiere brute
Filtre GF/F Fibres de verre Extractions et analyses chimiques
Filtre QF Quartz Extractions et analyses chimiques
Membrane . .
Nucléopore®Isopore Polycarbonate Microscopie (MEB)
Grilles MET Cuivre et carbone Microscopie (MET)
Fenétres infrarouge Silicium ou Germanium Spectroscoplle Infrarouge a
Transformée de Fourier

Tableau 5 Supports de collecte et leurs applications

I11.1.2. Prélévement par filtration et par brossage

Le préléevement par pompage est la méthode la plus communément utilisée pour 1’étude
des aérosols [Hitzenberger 2004]. Ce moyen de prélévement (Figure 21) a été mis en place
dans le cadre du programme national PRIMEQUAL 2 par le Laboratoire Inter-universitaire
des Systemes Atmosphériques (LISA, Créteil) et I’Institut National de I’Environnement
Industriel et des Risques (INERIS). Les prélevements ne sont pas réalisés de maniere
isocinétique mais avec deux pompes de capacités différentes. L’une de capacité moyenne, 30
L.min™ (LISA), et I’autre de faible capacité, 5-6 L.min" (INERIS). Les supports de collection
sont des membranes Nucléopore®Isopore.

gaz
+
particules

i M*/E

Systéme de filtration

pompe
(flux max. : 30 I/min.)

t

membrane

Figure 21 Dispositif de prélevement par pompage utilisé dans le cadre de PRIMEQUAL 2
par le Laboratoire Inter-universitaire des Systemes Atmosphériques

Prélever de la suie par brossage est la méthode la plus simple. Elle consiste a récolter la
suie accumulée sur une surface par brossage a I’aide d’un pinceau.
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1I1.2. Choix de la méthode de prélévement utilisée

Nous avons collecté des échantillons de suie sur des membranes en polycarbonate
Nucléopore®lIsopore avec chacune des trois méthodes préalablement décrites. Ces
¢chantillons ont ensuite été analysés par microscopie €lectronique a balayage et comparés
entre eux pour déterminer la méthode la plus adaptée aux prélévements derriére un moteur
d’avion.

II1.2.1. Le pompage

Les premiers prélévements par pompage se sont révélés difficiles a mettre en place en
raison de la fragilit¢ du matériel qui a limité le nombre d’emplacements possible (Figure 16).
Toutefois, un dispositif a pu étre mis en place et fournir des échantillons. Sur les membranes
obtenues, nous observons (Figure 22) de gros amas de suie localisés autour et dans les pores.
Cette « sur-agglomération » artificielle semble résulter du processus de pompage au travers de
la membrane puisque 1’essentiel des agrégats se trouvent a proximité ou dans les pores. Ce
phénoméne rend tres difficile les études de morphologie, de structure et de distributions en
taille d’agrégats et de particules primaires. De surcroit, pour éviter tout biais de prélévement,
il est préférable de réaliser un pompage isocinétique [Brockmann 2001] qu’il nous est
impossible de réaliser. En effet, ’activité d’essai du moteur est basée sur des cycles (§
II1.1.1.2) qui engendrent des variations multiples et rapides de débit d’air lors du prélévement
et il ne nous a pas été possible d’asservir le dispositif de prélévement par pompage au systéme
de contrdle du banc d’essai. Une solution aurait pu étre la mise en place d’un systéme
permettant d’agir sur le débit de pompage a distance mais la configuration de I’installation
d’essai et des contraintes liée a la sécurité, n’a pas permis sa mise en oeuvre.

Enfin, il faut également prendre en considération le fait que le prélévement de particules
par pompage est un phénomeéne complexe comme [’attestent plusieurs études qui ont fait
apparaitre des phénomenes physiques conduisant a une différence dans la captation suivant le
diameétre des particules [Baron 2001]. Tous ces éléments, ajoutés a la comparaison avec les
autres méthodes mises en ceuvre, nous ont conduit a ne pas poursuivre la collecte
d’échantillons de suie par pompage.

15K @ A . BEE Fmm

Figure 22 Echantillon de suie prélevé par pompage et observé par MEB
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II1.2.2. Le brossage

Les échantillons de suie collectés par brossage d’une surface de cuivre puis dépot sur une
membrane présentent des agrégats de taille extrémement importantes, compacts, et difformes.
IIs ne sont pas uniformément répartis sur toute la surface de la membrane (Figure 23) et leur
localisation sur la surface résulte de la combinaison entre 1’effet mécanique du brossage et le
dépot des particules sur la membrane. Cette méthode de prélévement, comme la précédente,
conduit a une agrégation articficielle des particules et ne permet pas 1’étude structurale
d’échantillons de suie représentatifs de 1’émission d’un moteur d’avion. Nous avons donc
décidé de ne pas I’utiliser dans la suite de nos travaux.

Figure 23 Echantillon de suie prélevé par brossage et observé par MEB

I11.2.3. L’impaction

A la différence des deux méthodes précédentes, la collecte par impaction (Figure 24)
conduit a des échantillons de suie présentant de petits agrégats (de quelques particules
primaires a quelques dizaines) aléatoirement répartis sur la surface et non pas exclusivement
localisés dans et a proximité des pores des membranes Nucléopore®Isopore. Ces agrégats
semblent donc étre représentatifs de 1’émission des moteurs dans la mesure ou nous
n’observons pas de particules de trés grande taille qui résulterait de 1’agglomération de ces
petits agrégats et leur répartition homogeéne suggere qu’il n’y a pas d’effet d’aspiration ou de
filtration par les pores des membranes. Par la suite, nous utiliserons exclusivement cette
méthode de collection de suie sur nos différents supports (membranes, fenétres infrarouges,
grilles de MET,...). Il faut toutefois noter que le processus mis en jeu dans la captation de ces
particules pour obtenir nos échantillons ne nous est pas connu car les modeles de mécanique
des fluides ne sont pas congus pour prendre en compte des particules de taille nanométriques
(ou la physique statistique collisionnelle s’applique du fait de la taille des particules qui est du
méme ordre de grandeur que celles des molécules de gaz qui les environnent). Il est cependant
intéressant de constater que des prélévements ont pu étre effectués sur des supports poreux et
d’autres non-poreux, d’ou I’appellation dans ce mémoire de « processus par impaction ».
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Figure 24 Echantillon de suie prélevé par impaction et observe par MEB

111.3. Développement d’un support de prélévement : cellule
FTIR/MET

La conception d’un support pour collecter les particules de suie doit répondre & un certain
nombre de contraintes liées soit & 1’exploitation du banc par SNECMA dans son activité
commerciale, soit aux techniques de caractérisation expérimentale utilisées a la suite du
prélevement. Ceci nous a donc défini un cahier des charges qui implique la mise au point d’un
support :

- simple et rapide a mettre en place car les périodes d’arréts des moteurs et les délais
d’intervention sur le dispositif de collecte sont trés courts.

- autonome dans son fonctionnement car nous n’étions autorisés a utiliser ni électricité,
ni fluide, ni gaz.

- permettant 1’étude d’un méme échantillon par des techniques de caractérisation
complémentaires.

- capable de résister aux contraintes thermiques et mécaniques générées par le flux des
moteurs lors des cycles de travail (§ I11.1.2.).

Les premiers essais de faisabilité ont treés vite fait apparaitre que les quantités d’échantillon
collectées sont faibles. L utilisation de grilles de microscopie électronique en transmission en
cuivre d’une part, et de fenétres infrarouge en silicium d’autre part, se sont imposés
rapidement car les techniques MET et FTIR ne nécessitent que trés peu de matiére pour
réaliser des études. Les grilles de microscopie sont mécaniquement fragiles alors que les
fenétres sont mécaniquement et thermiquement résistantes. Il a donc fallu construire un
ensemble spécifique (Figure 25) permettant d’intégrer ces deux supports sachant qu’il existe
de nombreux types de grilles MET et de fenétres pouvant servir aux mesures infrarouges.
Nous avons testé deux types de grilles et deux types de fenétres. Les grilles de MET sont
constituées d’un maillage de meches, en cuivre, recouvert d’un film de carbone amorphe de
plusieurs dizaines de nanometres d’épaisseur. Le film de carbone est plein pour les grilles
« carbon film » tandis qu’il est trou¢ pour les grilles « holey carbon film ». L’étude des
¢chantillons a permis de mettre en évidence que les grilles de microscopie MET les plus
adaptées a la collecte de suie de moteur d’avion n’étaient pas les grilles « carbon film », dont
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le revétement se détruit lors du prélévement, mais plutot les grilles « holey carbon film ».
Concernant les mesures de spectroscopie infrarouge, nous avons utilis¢é des fenétres en
silicium et en germanium pour leur qualité de transmission optique dans 1’infrarouge moyen,
leurs propriétés mécaniques, et leur inertie chimique.

Grille TEM
Cellule IR en silicinm
Figure 25 Support FTIR/MET
111.4. Conditionnement du materiel

Afin de garantir I’intégrité des échantillons collectés lors de la collecte de celui-ci et apres
lors de son stockage, un soin tout particulier a été apporté¢ au conditionnement du matériel.
Les filtres sont pré-nettoyés aux ultra-sons dans du dichlorométhane (grade HPLC) afin de
« décrocher » les impuretés résiduelles. Le temps de sonification est compris entre 30 minutes
et 1 heure. Les filtres sont alors séchés sous une hotte a flux laminaire (classe 10). Ils sont
ensuite conditionnés dans des boites « Pétriside » qui ont préalablement subit un cycle de
lavage. Les boites sont d’abord plongées dans un bain de Décon® (détergent concentré,
Prolabo) a 2 % (détergent concentré + eau permutée). Cette étape permet d’éliminer les
métaux, les ions et toute matiére organique en milieu basique. Aprés 24 heures de trempage,
le tout est rincé abondamment a 1’eau permutée puis plongé pendant 24 heures dans un bain
d’acide chlorhydrique a 2 % (acide chlorhydrique Normapur© + eau permutée) afin
d’éliminer les ions et le Décon® restant en milieu acide. Les boites sont a nouveau rincées
abondamment a I’eau permutée puis mises a sécher sous la hotte a flux laminaire. L.’ensemble
des pinces, pinceaux et autres contenants subissent le méme cycle de lavages. En ce qui
concerne les disques de cuivre, ils sont nettoyés a 1’éthanol 99 %.
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IV. CARACT’ER,ISATION EXPERIMENTALE DES
PROPRIETES PHYSICO-CHIMIQUES DES SUIES

1V. 1. Etude des suies émises par un CFM56-5C

IV.1.1. Caractérisation physique
IV.1.1.1. Morphologie et structure

Les prélévements ont permis la collecte de particules sur des membranes en polycarbonate
et des grilles de microscopie électroniques. Les agrégats et particules déposés sur ces supports
ont été étudiés par microscopie électronique a balayage (MEB) et microscopie électronique en
transmission (MET). Nous présentons ci-dessous quelques clichés illustrant les morphologies
observées :

)
— 1868nm /@ 1 ——— 188nm
CR l"1 CH ISKY K58, 8068 22 mm ¢ a =] nom CRMCH 15KV X

Figure 26 agrégats de suie émis par un turboréacteur CFM56-5C et observés en MEB (a, b,
c)et MET (d, ¢, f; 2)
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L’ensemble des images obtenues par microscopie électronique met en évidence une
morphologie sphérique des particules primaires de suie (Figure 24, Figure 26 et Figure 27a).
Sur la totalité des clichés réalisés en microscopie électronique en transmission, les particules
primaires de suies ont toutes un aspect « structuré», c’est-a-dire faisant apparaitre des
enchalnements de plan d’atomes en plusieurs couches successives.

Les clichés de diffraction de ces particules primaires ont révélé des anneaux concentriques
diffus (Figure 27b) pouvant correspondre a une structure turbostratique, dite en « pelure
d’oignon », qui se présente sous la forme d’un arrangement concentrique de cristallites de
grapheéne ayant extension latérale limitée a quelques nanometres.

838857 200.0KV 120 0ce

Figure 27 (a) particule de suie élémentaire par microscopie électronique en transmission —
(b) diffraction de cette particule élémentaire de suie (CFM56-5C)

Les images obtenues en MET, qui résultent de la projection des objets étudiés dans le plan
image du microscope, ne permettent pas d’établir si la structure des particules primaires est
véritablement un arrangement des cristallites en « pelure d’oignon » ou si elle correspond a un
désordre statistique des cristallites. Par ailleurs, le diffractogramme correspondant a ces
particules de suie (Figure 27b) est compatible avec les textures de symétrique sphérique
présentées sur la Figure 28, ce qui la encore ne permet pas d’établir sans ambiguité la
structure réelle de ces particules primaires de suie.

Figure 28 Structures solides a textures de symétrie sphérique : (a) texture sphérique
concentrique, (b) texture sphérique radiale, (c) texture sphérique statistique
[Bernier 1997]
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L’analyse des clichés de diffraction a I’aide du logiciel libre d’analyse d’image « Image J »
(http://rsb.info.nih.gov/ij/) permet d’établir des profils d’intensité (Figure 29) et de déterminer
les distances réticulaires (Tableau 6) en utilisant la loi de Bragg appliquée au MET [Eberhart

1991]:

avec

Ry -dpgg = AL

AL : une constante spécifique aux conditions de réglage du MET, en mmA

Ry : le rayon de I’anneau correspondant a diffraction des plans d’indices (hkl), en mm

dyy : la distance entre deux plans réticulaires d’indices (hkl), en A

(5)
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Figure 29 Exemple de profil d’intensité d’un cliché de diffraction
Plan (002) (10.) (11.)
. Suie d’avion 38+0,2 2,15+£0,07 1,25+0,02
Distance
réticulaire (A) Graphite” 3,355 2,134 1,232

Tableau 6 Distances réticulaires moyennes mesurées (CFM56-5C)

Les valeurs des distances réticulaires déterminées (Tableau 6) pour les particules primaires
de suie sont toutes supérieures a celles du graphite.

" maille hexagonale ”Zi” = "E” =2,464 A, ”E” =6,711 A
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IV.1.1.2.  Distribution en taille des particules primaires

IV.1.1.2.1.  Microscopie électronique a balayage: MEB

L’analyse des images numériques, avec le logiciel libre d’analyse d’image « Image J »,
permet de déterminer le diametre des particules ¢lémentaires de suie afin d’établir leur
distribution en taille. Pour ce faire, nous avons numérisé¢ les négatifs photographiques (avec
une résolution >2000 dpi) obtenus lors des études par microscopie électronique. La Figure 30
illustre le principe de mesure utilisé pour 1’exploitation des image MEB et MET. Nous
réalisons un agrandissement d’une zone contenant des particules (exemple pour un agrégat de
suie : Figure 30b) et nous identifions les particules présentes en ajustant un cercle sur chacune
d’elle (Figure 30c¢). Le logiciel nous donne le diamétre de chaque cercle ajusté en pixels et
nous convertissons ce dernier en nanomeétre a partir de 1’échelle de chaque clich¢ (MEB ou
MET).

Comme les membranes en polycarbonate ne sont pas électriquement conductrices, nous
avons utilisé un évaporateur EMITECH K950X pour les métalliser (intensité appliquée : 20
A, temps de sublimation : 2 s) avant de les observer en MEB.

CRERMCH SELW K 41, BEE & M

Figure 30 Principe de mesure des diamétres de particules primaires de suie : (a) image
MEB d’un échantillon de suie, (b) agrandissement d’'un agrégat et (c)
composition de |’agrégat en particules primaires

Nous avons vérifié la reproductibilité de la collecte de suie sur les membranes en
polycarbonate en déterminant les distributions en taille résultant des prélévements effectués
sur 3 jours successifs derriere un méme moteur CFM56-5C (Figure 31 et Tableau 7). Il est
important de noter que la distribution représentative d’une journée d’essai correspond aux
cumuls des mesures faites sur plusieurs membranes placées a des endroits différents sur la
plaque de collecte.
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Porosité
Distribution| a;(nm) | ag(%) | ay | Nigs geog;‘gz 22 meﬁlj‘am
(um)
Jour 1 20,4 1934 | 046 | 4922 16 |0,9987 | 0,22
Jour 2 21,7 1824 |045| 3750 | 26 |009930| 022
Jour 3 27,2 1426 | 047 | 4822 21 09775 | 040

Tableau 7 Comparaison des coefficients des distributions en taille des particules primaires
de suie mesurées lors de chacun des trois jours de collecte derriére le moteur
CFM56-5C lors de cycles décollage/atterrissage
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] B Jour 1

184 I Jour 2
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diamétre des particules primaires dp (nm)

Figure 31 Comparaison des distributions en taille des particules primaires de suie mesurées
lors de chacun des trois jours de collecte derriere le moteur CFM56-5C lors de

cycles décollage/atterrissage

La Figure 31 et le Tableau 7 ci-aprés indiquent que les caractéristiques des distributions en
taille des particules primaires correspondant aux deux premiers jours d’essai sont quasiment
identiques tandis que celles correspondant au prélévement réalisé le troisiéme jour sont assez
différentes.
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Air a I’entrée du moteur
Jour de collecte
T (°C) RH (%)
Début Jour 1 16,4 90
Fin Jour 1 et début Jour 2 10,6 84
Fin Jour 2 et début Jour 3 9,5 97
Fin Jour 3 3,5 95

Tableau 8 Paramétres de I’air admis dans le moteur lors des trois jours de collecte derriere
le moteur CEFM56-5C lors de cycles décollage/atterrissage de type 1

Cette différence de profil de distribution observée lors du troisiéme jour peut avoir deux
explications principales. D’abord, il y a eu une variation notable des conditions climatiques
entre les deux premiers jours d’essai et le troisiéme jour (Tableau 8). En effet la température
(T) et ’humidité relative (RH) de I’air entrant dans le moteur ont grandement évolué, ce qui
n’est pas sans conséquence sur le fonctionnement de ce type de turboréacteur a haut taux de
dilution (§ II.1.).

La seconde explication pourrait étre liée a la porosité des membranes en polycarbonate
utilisées pour la collecte d’échantillon. En effet, celle-ci étaient de 0,22 um pour les supports
employés lors des deux premiers jour de campagne alors que pour le troisiéme jour la porosité
des membranes en polycarbonate étaient de 0,40 um. Cette hypothése est cependant peu
probable puisqu’il a été possible de collecter des échantillons sur des fenétres infrarouges
dépourvues de pores. Mais I’influence de la taille des pores sera tout de méme évaluée dans
1I’étude des échantillons du CFM56-5B (§ IV.2.1.2.1).

La méthode de collecte par impaction directe sur des membranes en polycarbonate est
reproductible sur la base des résultats obtenus lors des prélévements effectués sur les 2 jours
ou les conditions climatiques et les supports de collecte étaient identiques. Toutefois, il est
intéressant de garder a 1’esprit que des variations de conditions climatiques et/ou de porosité
de membrane peuvent apparemment influer sur la taille des particules primaires collectées.

La répétabilit¢ des prélevements a été également évaluée. Pour ce faire, plusieurs
membranes en polycarbonate ont été placées en différents endroits de la plaque de collecte
lors de chacun des 3 jours de préléevements. Le Tableau 9 synthétise les caractéristiques des
distributions en taille (des particules primaires de suie) établies sur chacune des membranes
lors des trois jours de collecte derriére le CFM56-5C lors de cycles décollage/atterrissage. Les
valeurs intra-journaliéres sont proches mais il existe des variations notables dont le détail
figure dans I’annexe Il de ce mémoire.
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Jour 1 Jour 2 Jour 3
Megz;ane 1 2 4 7 10 7 9 11
aj(nm) 26,5 18,3 20 19,7 27,4 38,4 31,4 20,2
ap 0,46 0,38 0,44 0,36 0,46 0,33 0,38 0,42
Niotal 1466 1380 2076 1930 1820 1046 2179 1597

Porosité des
membranes 0,22 0,22 0,22 0,22 0,22 0,40 0,40 0,40

(um)

Type de

disiribution | ! ! ! I I I !

Tableau 9 Comparaison des distributions en taille des particules primaires de suie mesurées
lors des trois jours de collecte derrieve le moteur CFM56-5C lors de cycles
décollage/atterrissage sur plusieurs membranes de porosité 0,22 um et 0,40 um

La comparaison des distributions en taille des particules primaires de suie déterminées
pour chacune des huit membranes utilisées lors des trois jours d’essai fait ressortir deux types
de distribution (Figure 32 et Figure 33) qui se différencient par leur valeur de diamétre
géométrique moyen (a; ), ainsi que leur profil. Ces deux types de distributions en taille des

particules primaires de suie sont indépendantes du jour de collecte et de la porosité¢ des
membranes. Les membranes formant chaque type sont regroupées dans le Tableau 9.

Le premier type de distribution présente une valeur moyenne géométrique comprise entre
20 et 30 nm tandis que le second type voit cette valeur comprise entre 30 et 40 nm. De plus,
ces deux types de distribution présentent des différences notables de leur profil qui peut étre
illustré par D’effectif relatif cumulé, c’est-a-dire la proportion de particules ayant une taille
inférieure ou égale a un diamétre donné (Tableau 10).

Effectif cumulé relatif (%)
Taille (nm)
Type I Type II
<40 90 64-70
<50 97 83-88

Tableau 10 Différence sur [’effectif relatif cumulé entre les deux types de distribution
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I membrane 2, porosité 0,22 um, jour 1
Il membrane 4, porosité 0,22 um, jour 1
B membrane 7, porosité 0,22 um, jour 2
Il membrane 11, porosité 0,40 um, jour 3

diamétre des particules primaires dp (nm)

Figure 32 Distribution de type [
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I membrane 1, porosité 0,22 um, jour 1
Hl membrane 10, porosité 0,22 ym, jour 2
I membrane 7, porosité 0,40 um, jour 3
Il membrane 9, porosité 0,40 um, jour 3

diametre des particules primaires dp (nm)

Figure 33 Distribution de type 11
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11 faut noter que nous retrouvons les profils de distribution en taille de type I et II quel que
soit ’emplacement sur la plaque de fixation des support de collecte. De plus, la proportion
entre les deux types de distribution est identique d’un jour de collecte a 1’autre.

Les analyses entreprises sur les échantillons de suie prélevés par impaction montrent que le
phénoméne de dépdt de suie sur les différents supports utilisés est complexe. Toutefois,
réaliser des distributions en taille en combinant les données mesurées sur plusieurs
membranes, et ceci pour un grand nombre de particules primaires, ne présente pas de
probléme de reproductibilité et de répétabilité. Nous sommes donc en mesure d’établir la
distribution en taille des particules primaires de suie émises par le moteur CFM56-5C.

22,5 +/-0,2
17 -

16
15
144
13
124

B mesures M.E.B. (N

L =13494 )
loi log-normale E

to

diamétre des particules primaires dp (nm)

Figure 34 Distribution (MEB) en taille des particules primaires de suie collectées derriere
un moteur CFM56-5C

La courbe présentée sur Figure 34 montre que la distribution en taille suit une loi log-
normale avec une valeur de la moyenne géométrique égale a 22,5+ 0,2 nm.

Nombre de
Moteur aj(nm) | ay(%) a Ntal cycle R2
CFM56-5B 22,5 16,49 0,49 13494 16-26-21 0,9963

Tableau 11 Paramétres de la distribution MEB en taille des particules primaires de suie
mesurée lors de collecte derriere un moteur CEM56-5C
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IV.1.1.2.2.  Microscopie électronique en transmission: MET

La Figure 35 et le Tableau 12 regroupent les données relatives aux distributions en taille
des particules primaires de suie établies & partir de I’analyse de micrographies de 2 grilles
MET (paragraphe III.1.1.2) placées derriere un CFM56-5C lors d’une méme journée de
prélevement. Les deux distributions sont pratiquement identiques avec un diamétre moyen
géométrique situé entre 10 et 12 nm. Comme dans le cas de la microscopie électronique a
balayage, ces mesures font ressortir la bonne reproductibilité des prélévements sur les grilles
de microscopie électronique en transmission.

35 ] cellule 1

: B cellule 2
30 1
25
Z 20+
E%’ 154
-ko -
© 104
5_

0- e B

,

7

!
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Figure 35 Distribution en taille de particules primaires de suie des deux dispositifs mis en
place lors de la collecte derriere un moteur CFM56-5C

Distribution | aj(nm) ay (%) a Niotar  |Nombre de cycle| g2
Cellule 1 9,6 31,13 0,57 4961 21 0,9991
Cellule 2 10,2 37,33 0,46 6385 21 0,9958

Tableau 12 Coefficients des distributions en taille des particules primaires de suie des deux
dispositifs mis en place lors de la collecte derriere un moteur CFM56-5C

Les deux dispositifs mis en place pour collecter des échantillons derriere un CFM56-5C
lors de cycles décollage/atterrissage comportaient plusieurs grilles MET, ce qui nous a permis
d’évaluer la répétabilit¢ et la reproductibilit¢ du processus d’échantillonnage. Les
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distributions en taille des particules collectées sur chaque grille MET ont donc été
déterminées et comparées entre elles (Figure 36, Figure 37 et Tableau 13,Tableau 14).

Le Tableau 13 regroupe les distributions en taille des particules primaires de suie
déterminées sur 3 grilles du premier support mis en place lors de la collecte. Les trois
distributions en taille présentent des caractéristiques pratiquement identiques avec une valeur
du diameétre géométrique moyen situé entre 8 et 12 nm (Figure 36).

] I grille 1 cellule 1
35 - I grille 2 cellule 1
I grille 3 cellule 1

4

~N

diameétre des particules primaires dp (nm)

Figure 36 Distribution en taille de particules primaires de suie des grilles MET du premier
dispositif mis en place lors de collecte derriere le moteur CFM56-5C lors de
cycles décollage/atterrissage

Distribution aj (nm) ao (%) a, Niptar | Nombre de cycle| p2
Cellule 1 9,6 31,13 0,57 4961 21 0,9991
Grille 1 8,9 37,23 0,53 1210 21 0,9993
Grille 2 9,9 22,62 0,72 1652 21 0,9908
Grille 3 10,4 36,90 0,45 2099 21 0,9951

Tableau 13 Coefficients des distributions en taille des particules primaires de suie des grilles
MET du premier dispositif mis en place lors de collecte derriere le moteur
CFM56-5C lors de cycles décollage/atterrissage

Comme précédemment, le Tableau 14 regroupe les caractéristiques des distributions en
taille établies a partir d’analyses effectuées sur trois grilles MET ayant été cette fois placées
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sur la seconde cellule de collecte. Nous obtenons ici encore des distributions en taille trés

semblables avec des valeurs du diameétre géométrique moyen comprises entre 11 et 13 nm
(Figure 37).

T I grille 1 cellule 2
451 B grille 2 cellule 2
40 - I grille 3 cellule 2

Figure 37 Distribution en taille de particules primaires de suie des grilles MET du deuxieme
dispositif mis en place lors de collecte derriere le moteur CFM56-5C lors de
cycles décollage/atterrissage

Distribution aj(nm) ag (%) a Niotar | Nombre de cycle| p2
Cellule 2 10,2 37,33 0,46 6385 21 0,9958
Grille 1 11,8 31,67 0,46 2373 21 0,9934
Grille 2 11,2 40,78 0,42 2673 21 0,9951
Grille 3 9,0 47,19 0,43 1339 21 0,9967

Tableau 14 Coefficients des distributions en taille des particules primaires de suie des grilles
MET du deuxiéme dispositif mis en place lors de collecte derriere le moteur
CFM56-5C lors de cycles décollage/atterrissage

Le dispositif (paragraphe II1.1.1.2) permettant de prélever des échantillons de suie sur des
grilles de microscope électronique en transmission (MET) se révéle étre trés performant vis-a-
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vis des conditions de collecte peu communes induites par le fonctionnement d’un moteur
d’avion a plein régime, mais aussi en terme de reproductibilité et répétabilité.

35 9,9 +/- 0,1
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Figure 38 Distribution (MET) en taille des particules primaires de suie collectées derriere
un moteur CEM56-5C

Les analyses réalisées montrent que la distribution en taille des particules primaires suit
une loi de type log-normale avec une moyenne géométrique égale a 9,9 £0,1 nm.

IV.1.1.3. Comparaison des distribution des particules primaires

L’utilisation conjointe de la microscopie électronique a balayage (MEB) et de la
microscopie en transmission (MET) a permis de comparer les résultats obtenus sur des
¢chantillons prélevés simultanément, donc dans des conditions identiques. La Figure 39 et le
Tableau 15 mettent en évidence des différences notables entre les résultats obtenus par les
deux techniques de microscopie quant aux caractéristiques de la distribution en taille des
particules primaires de suie. Cependant, bien que ces deux techniques montrent que les
distributions en taille de particules primaires suivent une loi log-normale, la valeur de leur
moyenne géométrique présente des variations importantes qui semblent lies a la technique
utilisée (MEB ou MET). Ce «décalage » observé nous a conduit a poursuivre des
investigations qui sont développées dans le paragraphe V.1.
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Figure 39 Comparaisons des distributions en taille des particules primaires obtenues par
MET et MEB lors de la collecte derriere un moteur CFM56-5C

CFM56-5C | a;(nm) ap (%) a, Niotal Nombre de cycle R2
MET 9,9 34,20 0,51 11346 21 0,9967
MEB 22,5 16,49 0,49 13494 16-26-21 0,9963

Tableau 15 Paramétres numériques des distributions des particules primaires obtenues lors
de la collecte derriere un moteur CFM56-5C
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IV.1.1.4. Etude des agrégats

Aprées avoir caractérisé la structure et la taille des particules élémentaires de suie, il est
intéressant de porter notre attention sur les caractéristiques physiques des agrégats car c’est
sous cette forme que la suie est émise par les turboréacteurs.

1V.1.1.4.1. Nombre de particules primaires dans les agrégats

La caractérisation d’un agrégat repose généralement d’abord sur la connaissance du
nombre de particules primaires N qui le compose. Ce nombre de particules primaires peut
s’obtenir a partir de la mesure de ’aire projetée A de 1’agrégat, et de I’aire moyenne projetée

Zp d’une particule primaire de diamétre moyen d,. En effet, Neer ez al. [Neer 2006] ont

montré que le nombre de particules primaires par agrégat peut s’obtenir en utilisant la relation
suivante :

o 21

N:kazi :kaﬂ (6)

52
D ﬂ.dp

ou les coefficients k, et & ont une valeur respective de 1,155 et 1,095. Notre analyse portant

sur 385 agrégats conduit a des valeurs 20 < N <7000 .

Or Meakin et al. [Meakin 1989] ont également montré que si N <10000, les coefficients
o et k, varient en fonction du nombre de particules composant 1’agrégat, et la relation entre

les aires projetées A4, A, , et le nombre de particules primaires composant un agrégat s’écrit :

Ai —0,4784- N +0,5218 - N0:7689 (7)

p

Les équations (6) et (7) permettent donc de déterminer les valeurs des coefficients k, et o
et notre analyse nous conduit a k, =1,2093 et & =1,0487 pour 20 < N <7000.

La Figure 40 représente la distribution du pourcentage d’agrégats composés de N
particules primaires en fonction du nombre de particules primaires. Cette distribution est de
type log-normale avec un maximum de probabilité pour N =66 £ 3 particules primaires.
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66 +/- 3

% d'agrégats composés de N particules primaires

Nombre de particules N
Figure 40 Distribution du nombre d’agrégat en fonction du nombre de particules primaires
les composant, pour des suies provenant d 'un moteur CFM56-5C

Il est intéressant de noter que 75 % des agrégats sont composés de moins de 500 particules
primaires de suie comme 1’indique le tableau suivant :

Nombre de particules primaires | <100 | <200 | <300 | <400 | <500 | <1000

Pourcentage d’agrégats (%) 30,8 51,5 62,0 69,1 75,5 88,7

Tableau 16 Répartition du nombre de particules primaires composant les agrégats de suie
observés derriere un moteur CFM56-5C
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1V.1.1.4.2.  Dimension fractale

En utilisant I’hypothése de quasi-fractalité des agrégats de suie, couramment évoquée dans
la littérature (§ 1.2.3.2), il est possible de déterminer la dimension fractale projetée de ces
agrégats. Cette dimension fractale projette Dy, des agregats est ctablie a partir de la

Drop
N=k; (_i] 8

relation suivante :

dp

ou L est la longueur projetée maximale de 1’agrégat considéré, N est le nombre de particules

primaires le constituant, et k; est une constante de corrélation.

I I
3,8-
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3,4
3,2
3,0-
2,81

s 2.6
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Figure 41 Détermination de la dimension fractale 2D des agrégats de suie collectés derriere
un moteur CEM56-5C

Une analyse portant sur 363 agrégats conduit a une valeur de la dimension fractale projetée

Df,zDzl,83i0,05 et a une valeur du coefficient préfractal li¢ a la longueur maximale
ky =1,06£0,03 (Figure 41). La détermination de la dimension fractale 3D (Dy 3p) & partir

de Dy 5p s’effectue ensuite en utilisant la relation [Baron 2001] :

Df,3D =Df,2D'05 ©)

ou a =1,0487 dans notre cas (§ IV.1.1.4.1). Il vient donc Dy3p =191£0,05.
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Pour caractériser un objet fractal, il faut également associer a sa dimension fractale

projetée D £2D le préfacteur fractal & f plutdt que la constante de corrélation k; car il

caractérise la morphologie et la taille des agrégats. Meakin et al. [Meakin 1989] ont

¢galement montré que k » et k; sont liés par la relation :

b Dyop
f.2D
Kr |t _|Prap*2) 2 (10)
kp \dgop Dyop
Soit encore :
Dyop
D +2) 2
kfszx[ﬂz—D} (11)
' Dsop
ce qui conduit a la valeur : k  =2,086.
1V.1.1.4.3.  Diameétre de giration

Un agrégat peut aussi étre défini par son diamétre de giration d, qui correspond au

diamétre d’une coquille sphérique mince de méme masse et de méme moment d’inertie
[Atkins 1998] que I’agrégat considéré. Le diamétre de giration projeté (d g:2D) de chaque

agrégat peut étre déterminé en utilisant la relation :

Dyrop d Dysop
N:ka{_LJ :kfx[ g_’w} (12)
dp dp
qui conduit a
1
- N |Drop 13
dg,20=de(EJ 13

Ainsi, il nous est possible de déterminer la distribution des agrégats de suie en fonction de

leur diamétre de giration projeté qui est représentée sur la Figure 42.
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73 +/- 3

diamétre de giration

(nm)

Figure 42 Distribution des agrégats de suie collectés derrviere un moteur CEFM56-5C en
fonction de leur diamétre de giration

Cette distribution suit une loi log-normale avec une valeur du diamétre de giration moyen

dgop =73%3 nm (Tableau 17).

o Nombre total )
Moteur aj(nm) ap (%) a, d"agrégats R
CFM56-5C 73 17,59 0,60 363 0,9489

Tableau 17 Paramétres de la distribution des agrégats de suie collectés derriere un moteur
CFM56-5C en fonction de leur diamétre de giration

Tout comme la dimension fractale, il existe une relation permettant de déterminer le

diametre de giration 3D (d, 3p ) a partir de d, 5 p [Baron 2001] :

3
dg3p :\/;'dg,ZD (14)

Nous obtenons ainsi une valeur du diametre de giration d,3p=89%4 nm pour le

maximum de la distribution.
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L’étude par microscopie électronique nous a permis d’observer différents objets d’échelle
nanométriques, comme les particules primaires et les agrégats de suie, mais aussi d’autres
objets tels que des composés métalliques. Afin de connaitre la nature des éléments chimiques
présents, des analyses par spectrométrie de rayons X ont été effectuées. Le Tableau 18

IV.1.2. Caractérisation chimique

IvV.1.2.1.

Spectrométrie de rayons X

regroupe des résultats obtenus a I’aide de cette technique sur divers objets.

Objet observé Parametres d’analyse Elément chimique (en atome)
Temps
Locali- | .., d’accumu- 0 Cu on| Si on| Cl | Fe | Cr | Ni
Nature sation’ Référence lation C (%) (%) S (%) (%) O (%) @) | @) | @) | @)
©)

Sur la
Blanc surface carbone 60 95,28 | 1,33 | 0,06 | 0,81 | 2,52 |0,00| X X X

. Dans
Suie un trou carbone 120 97,65 | 0,80 | 0,07 [0,16 | 1,32 [0,00| 0,00 X X
Suie ugat‘?ju carbone 120 97,77 | 1,01 | 0,00 [0,13] 1,00 | X | X | X | X
Suie ugat‘?;u carbone 120 9753 X |o021| X | 227 | x| X | x| X

. Sur la
Suie surface carbone 120 97,07 | 0,81 | 0,08 [0,25| 1,80 |[0,00| 0,00 X X

. Sur la
Suie surface carbone 60 96,29 | 1,22 | 0,17 [ 0,29 | 2,03 | 0,00 X X X
Suie si%al:e carbone 60 96,26 | 1,86 | 0,11 [ 0,21 | 1,56 |0,00 X X X

. Sur la
Suie surface carbone 120 95,54 | 2,07 | 0,34 [ 0,26 | 1,78 X X X X

. Sur la
Suie surface carbone 120 9594 | 1,48 | 0,42 (0,07 | 2,09 |0,00| 0,00 X X
mé(t)atﬂitlue SISllrlt{alje carbone 60 46,09 | 30,73 | 12,56 0,00 | 10,14 [048| X | X | X
mé(t)atﬂitlue SISllrlt{alje carbone 120 83,65 2,96 | 0,17 0,22 001 | X | 9,15 | 2,67 1,17

Objet Sur la
métallique | surface carbone 100 7,48 | 6,99 [18,260,00| 30,87 |10,00|36,38 | X X

L1 . e o
X :nonmesuré ; : La surface des grilles MET utilisées est constituée d’une membrane en

carbone trouée

Tableau 18 Analyse chimique élémentaire par EDX sur des échantillons issus d’un moteur

Des mesures de « blancs » sur les supports ont d’abord été réalisées afin d’évaluer leur
influence lors de I’analyse réalisée sur des particules déposées sur leur surface. En effet, les
grilles MET utilisées sont de type « holey carbon film » ou la grille de cuivre est recouverte
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d’une fine membrane de carbone amorphe trouée. Ainsi, la présence de silicium résultant du
procédé de fabrication des supports a été mise en évidence.

Nous avons étudié des suies localisées dans des trous du support et sur celui-ci. L’analyse
quantitative des éléments détectés indique que les suies sont essentiellement constituées (en
pourcentage atomique) de: carbone: 983+25%; oxygéne: 15%+0,4% et soufre:

0,12+0,05 %. Ces valeurs sont relatives et basées sur la somme des contributions du

carbone, de 1I’oxygene, et du soufre pour les suies localisées dans des trous afin de limiter au
maximum I’influence du support.

Enfin, des objets métalliques correspondant a des oxydes de cuivre et de fer, ou encore a
des alliages ont été observés. Ils sont les témoins de l'usure du turboréacteur et plus
particulierement des aubes de turbine (FAN) et de la chambre de combustion.

Il est intéressant de noter la présence de soufre au niveau de la suie. Cet ¢lément provient
de I’huile de lubrification et du kéroséne. Lors de la combustion puis de 1’émission, différents
composés soufrés (SOx, SOy, acide sulfurique...) se forment et interagissent avec les
particules. Toutefois, les particules de suie contiennent trés peu de soufre. A contrario, les
analyses chimiques ¢élémentaires des oxydes métalliques ont révélé de fort taux de soufre
allant jusqu’a plus de 18 % (en pourcentage atomique).

IV.1.2.2.  Spectroscopie infrarouge

La nature des ¢léments chimiques présents étant établie, nous avons poursuivi nos
investigations sur la «composition chimique» des suies émises par les moteurs d’avion en
nous intéressant a la détermination des groupements chimiques fonctionnels de surface. Nous
avons donc réalisé des mesures par spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier sur des
¢chantillons de suie collectés sur les fenétres en silicium du dispositif de prélévement. Ces
¢chantillons contiennent des particules de suie mais également d’autres ¢léments émis par le
moteur, et notamment de 1’huile. En effet, a la différence d’un brileur de laboratoire ou d’une
chambre de combustion, un turboréacteur a besoin d’huile de lubrification surtout lors des
phases de ralenti, ce qui a pour conséquence une présence notable de cette huile dans les
émissions. Afin d’obtenir le spectre infrarouge correspondant aux particules de suie, les
signaux de I’huile et du support en silicium sont éliminés du spectre total. La Figure 43
représente un spectre de la suie émise par le moteur CFM56-5C.

Sur ce spectre, les fonctions alcools libres et associées (3000-3300 cm™), carbonyles (1750
cm™), alcanes (2800-3000 cm™), sulfures (500-750 cm™) et disulfures (500-550 cm™) sont
observées. Ces fonctions chimiques concordent parfaitement avec la nature des éléments
chimiques détectés par la micro-analyse X. Les fonctions alcools libres peuvent étre liées aux
fonctions carbonyles pour établir la fonction acide carboxylique. Les signaux correspondant
aux groupes CH, et CH; sont probablement liés a la structure graphitique imparfaite des suies
(bords de plans, groupements aliphatiques..) et & des molécules adsorbées a la surface des
suies (imbrilés,...).
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Figure 43 Spectre infrarouge de la suie émise par un moteur CFM56-5B apreés soustraction
du signal de [’huile (avec v, . vibration de valence asymétrique, v, : vibration de
valence symétrique, o, : vibration de déformation asymétrique et J; : vibration de
déformation symétrique)

IV.1.2.3. Chromatographie

Nous avons réalis¢ des analyses chromatographiques pour mettre en évidence la
présence/I’absence de certaines molécules. Nous nous sommes focalisés sur la famille des
hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP) car elle est reconnue comme étant
cancérigene [Barbusse 2005], [Brignon 2006], [Tron 2002] et fait partie des familles
prioritaires recherchées dans le cadre de la qualité¢ de 1’air. Ces HAP sont générés lors des
processus de combustion [Vollhardt 1999], [§ 1.2.2] lorsque ceux-ci sont incomplets.

Pour réaliser ce type d’analyse, nous avons utilisé des filtres en fibre de verre (GFF) et en
quartz pour collecter des échantillons. Ces filtres ont été choisis car ils présentent les
avantages d’étre généralement efficaces pour la collecte d’échantillon et de pouvoir
facilement subir la phase d’extraction a base de solvants organiques.

Le protocole d’extraction et d’analyse des HAP est décrit dans un rapport de Ruiz et al.
[Ruiz 2006] et il permet de quantifier la présence de 18 molécules différentes. Notons que le
délai entre le prélévement et I’analyse des échantillons a été assez important ce qui rend ces
résultats intéressants sur le plan qualitatif, mais limite leur pertinence sur I’aspect quantitatif.

Durant la phase de prélevement, les filtres accumulent de la suie, de I’huile et
éventuellement d’autre éléments. La mesure de variation de masse avant et aprés exposition
aux émissions du moteur indique que les filtres de quartz ne sont pas adaptés, a la différence
des filtres en fibres de verre (GFF). Les pesées des filtres de quartz donnent des résultats
d’autant plus variables que le nombre de cycles décroit, faisant méme apparaitre des valeurs
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négatives. Ce comportement peut s’expliquer par 1’érosion du filtre lors de son exposition au
flux du moteur [Baron 2001]. En ce qui concerne les filtres en fibres de verre, aucune valeur
négative de variation de masse n’a été mesurée. Les résultats sont plus homogénes, surtout
lorsque le nombre de cycles subis augmente (Tableau 19). De plus, I’augmentation de masse
semble étre linéaire avec le nombre de cycle et répond a 1’équation :

Masse totale d’échantillon en mg = 0,0569 x Nombre de cycle + 0,0308 (15)
Avec un coefficient de corrélation R? =0,9994 et pour un nombre de cycles compris 16 et
47. Le terme égal a 0,0308 est li¢ aux incertitudes de pesée.

Le résultats détaillés des pesées sont exposés dans I’annexe III de ce manuscrit, tandis que
les analyses chromatographiques sont présentées dans le rapport de Ruiz et al. [Ruiz 2006].

Type de filtre GFF GFF GFF
Nombre de cycles 16 21 47
Nombre de filtre 6 4 4
Variation de masse du filtre (mg) | 0,92£0,55 1,25+0,19 2,70 £0,50

Variabilité des mesures de
masses(%)

Masse totale de HAP (ng) | 0,22 1,9+0,5 | 6,02 103+0,4 | 12,12 15240,

60 15 18

Tableau 19 Variation de masse des filtres en fibres de verre (GFF)

L’ensemble des analyses effectuées sur les filtres en fibres de verre indique une présence
détectable, mais faible, de HAP (quelques nanogrammes) dans les échantillons de suie
comprenant leur matrice. Les molécules prédominantes sont le pyréne (CAS n°12900-0), le
fluoranthéne (CAS n°206-44-0), et le phénanthréne (CAS n°97193-05-0). Ces trois molécules
ont pour points communs d’avoir une structure relativement simple, des températures
d’ébullition et des coefficients de partition (log Koy) proches [Lide 1998-1999].

jesleUNNe
Pyréne Fluoranthéne Phénanthréne

Figure 44 Structure de la molécule de : (a) pyrene, (b) fluoranthene, et (c) phénanthréne

Il faut noter qu’il ne nous a pas été possible d’identifier la (ou les) source(s) des HAP
mesurés car ces molécules peuvent provenir de la surface des suies comme résidu de
combustion (paragraphe 1.2.2), ou de I’huile et/ou du carburant car ces deux composés
contiennent des HAP [Brignon 2006].
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V.2, Etude des suies émises par un CFM56-5B

IV.2.1. Caractérisation physique

IV.2.1.1. Morphologie et structure

L’étude des émissions du turboréacteur CFMS56-5B nous a permis d’obtenir des
¢chantillons de suies sur des membranes en polycarbonate et des grilles de microscopie
¢lectronique. Les agrégats et particules déposés sur ces supports ont été étudiés par MEB et
MET. Nous présentons ci-dessous quelques clichés illustrant les morphologies observées :

i —_ a n
CRMCH S KL a ¥ m m| CRMCH. 1\5 Ku = . B86 CRMCH

s
—

80.0V  XS0K 186ne 7 9.0V X50K 108ne |7

Figure 45 agrégats de suie émis par un turboréacteur CFM56-5B et observés en MEB (a, b,
c)et MET (d, ¢, f, 2)

L’étude des images obtenues par MEB et par MET met en évidence la morphologie
sphérique des particules primaires de suie (Figure 45). Les clichés réalisés en MET montrent
que les particules primaires de suie présentent une structure constituée de cristallites
(ensembles de quelques plans atomiques) de taille limitée, arrangés de maniére concentrique
(Figure 46a). Sur I’ensemble des clichés réalisés en microscopie ¢électronique en transmission,
les particules primaires de suie ont toutes un aspect « structuré», c’est-a-dire faisant
apparaitre des enchalnements concentriques de plans d’atomes en plusieurs couches
successives.
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Les diffractogrammes sont constitués d’anneaux diffus concentriques (Figure 46b)
typiques d’une structure turbostratique. Cette structure pourrait correspondre a un réseau
concentrique de cristallites de graphéne ayant une taille limitée a quelques nanométres (§
1.2.3.1).

RE R R

Figure 46 (a) particules primaires de suie observées par microscopie électronique en
transmission et(b) diffractogramme de ces particules (moteur CFM56-5B)

Plan (002) (10.) (11.)

. Suie d’avion 4,210,2 2,2710,1 1,32+0,03
Distance

réticulaire (A)

Graphite” 3,355 2,134 1,232

Tableau 20 Distances réticulaires moyennes mesurées (CFM56-5B)

Les valeurs de distances réticulaires déterminées (Tableau 20) indiquent une relaxation des
distances entre plans atomiques par rapport au graphite. Celle-ci est supérieure a ce qui a été
déterminé pour les suies émises par un moteur CFM56-5C.

" maille hexagonale ||Zz|| = “E“ =2,464 A, ”E” =6,711A
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IV.2.1.2.  Distribution en taille des particules primaires

IV.2.1.2.1.  Microscopie électronique a balayage: MEB

Dans le cas de ce turboréacteur, la distribution en taille des particules primaires a été
¢tablie a partir de 5 membranes ayant des porosités différentes, les parametres de
métallisation étant identiques a ceux utilisés pour les échantillons du moteur CFM56-5C (§
IV.1.1.2.1), c’est a dire un temps de sublimation de carbone de 2 s avec une intensité de 20 A.
Les distributions en taille des particules primaires établies pour les 5 membranes sont

illustrées sur la Figure 47.

40+ I membrane 1, porosité 0,22 ym
35_' Il membrane 3, porosité 0,22 ym
I membrane 4, porosité 0,22 ym

30_' Il membrane 3, porosité 0,40 um
] [ membrane 4, porosité 0,40 pm

Figure 47 Comparaison des distributions en taille des particules primaires de suie mesurées
sur différentes membranes

Nous constatons que, quelle que soit la porosité des membranes, les distributions en taille
sont de type log-normale avec une moyenne géométrique proche de 15 nm. Les données
relatives a ces distributions sont reportées dans le Tableau 21.
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Mer(rllllg;ane a; (nm) | ag (%) a, Niotal Nog;lgz de R? l: ?Iﬁgf;frgge
(nm)
3 12,0 35,12 0,39 2229 37 0,9882 0,40
4 11,6 38,52 0,38 2045 37 0,9933 0,40
1 15,2 25,64 0,45 2696 37 0,9897 0,22
3 15,3 27,42 0,42 2453 37 0,9896 0,22
4 13,6 34,67 0,37 2311 37 0,9910 0,22

Tableau 21 Données relatives aux distributions en taille des particules primaires de suie

déterminées par MEB(moteur CEFM56-5B)

Les prélévements derriere le moteur CFM56-5B ont été réalisés au cours d’une méme
journée pour laquelle les données de températures et d’humidité relative de 1’air alimentant le
moteur sont indiquées dans le Tableau 22.

Jour de collecte

Air d’entrée moteur

T (°C) RH (%)
Début de collecte 10,4 79
Fin de collecte 7,7 91

Tableau 22 Parametres de [’air admis dans le moteur CFM56-5B lors de la collecte durant

les cycles décollage/atterrissage de type I1

La distribution en taille, établie a partir de 11734 particules primaires de suie observées par
MEB, est illustrée sur la Figure 48 et ses parametres sont donnés dans le Tableau 23. Cette
distribution, représentative des émissions du moteur CFM56-5B suit une loi log-normale,
comme cela était déja le cas pour les émissions du moteur CFM56-5C. Cependant, la valeur
de la moyenne géométrique correspond & un diamétre de 13,4+ 0,2 nm tandis qu’elle était

égale a 22,51 0,2 nm pour le turboréacteur CFM56-5C.
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Figure 48 Distribution (MEB) en taille des particules primaires de suie collectées derriere
un moteur CFM56-5B

Nombre de
Moteur ay (nm) agy (%) a Niotal cycle R2
CFM56-5B 13,4 30,36 0,42 11734 37 0,9885

Tableau 23 Paramétres de la distribution MEB en taille des particules primaires de suie
mesurée lors de collecte derriere un moteur CFM56-5B

1V.2.1.2.2. Microscopie électronique en transmission: MET

Nous avons également réalisé des prélévements de suie sur des grilles de microscopie
¢lectronique (§ II1.1.1.2) et des analyses MET. Les caractéristiques des distributions en taille
des particules primaires établies a partir de I’analyse des images MET sont présentées dans le
Tableau 24, et les courbes correspondantes sont représentées sur la Figure 49. Les quatre
distributions sont trés semblables et chacune d’elle présente un maximum correspondant a des
diamétres moyens compris entre § et 12 nm.
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50 + I cellule 1
45 H cellule 2
] B cellule 3
B ccllule 4
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diamétre des particules primaires dp (nm)

Figure 49 Distribution en taille de particules primaires de suie des quatre grilles MET mises
en place lors de la collecte derriere un moteur CFM56-5B

Distribution ap (nm) agy (%) a Niotal Nombre de cycle| g2
Cellule 1 11,4 35,84 0,43 4479 37 0,9960
Cellule 2 11,9 35,26 0,41 4005 37 0,9939
Cellule 3 5,8 58,49 0,50 3777 37 0,9979
Cellule 4 6,6 4421 0,59 3116 37 0,9984

Tableau 24 Paramétres des distributions en taille des particules primaires de suie des quatre
grilles MET mises en place lors de la collecte derriere un moteur CFM56-5B

La Figure 50 représente la distribution en taille globale des particules primaires de suie
déterminée a partir des images MET. Cette distribution suit une loi de type log-normale avec
une moyenne géométrique égale a 8,8+0,2 nm. Ce résultat est proche de celui qui a été
obtenu dans le cas du moteur CFM56-5C (distribution log-normale avec une moyenne
géométrique égale a 9,9+ 0,1 nm).
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Figure 50 Distribution (MET) en taille des particules primaires de suie collectées derriere

un moteur CFM56-5B
aj(nm) | 90 (%) a Ny | Nombre de cycle R?

CFM56-5B 8,0 35,21 0,62 15377 37 0,9905
Cellule 1 11,4 35,84 0,43 4479 37 0,9960
Cellule 1 - Grille 1 8,9 35,05 0,43 2418 37 0,9971
Cellule 1 - Grille 2 9,9 36,93 0,41 2061 37 0,9933
Cellule 2 11,9 35,26 0,41 4005 37 0,9939
Cellule 2 - Grille 1 11,4 33,80 0,45 1944 37 0,9942
Cellule 2 - Grille 2 | 12,3 36,77 0,39 2061 37 0,9910
Cellule 3 5,8 58,49 0,50 3777 37 0,9979
Cellule 3 - Grille 1 5,9 62,23 0,47 2069 37 0,9981
Cellule 3 - Grille 2 5,7 51,96 0,55 1708 37 0,9979
Cellule 4 6,6 44,21 0,59 3116 37 0,9984
Cellule 4 - Grille 1 9,6 42,24 0,44 1281 37 0,9991
Cellule 4 - Grille 2 5,6 52,90 0,56 1835 37 0,9997

Tableau 25 Coefficients des distributions en taille des particules primaires de suie des grilles
MET du premier dispositif mis en place lors de collecte derriere le moteur
CFM56-5B pour des cycles décollage/atterrissage
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IV.2.1.3. Comparaison des distributions de particules primaires

Comme pour 1’é¢tude des émissions de suie du moteur CFM56-5C (§ IV.1.1.3), la
comparaison des distributions en taille déterminées a partir des images MEB et des images
MET garde tout son sens dans la mesure ou les échantillons ont été prélevés simultanément. le
Tableau 26 permet de comparer les parameétres de ces distributions en taille et de mettre en
¢vidence une différence importante sur la valeur de la moyenne géométrique. Ceci confirme
les observations faites dans les études réalisées avec le turboréacteur CFM56-5C. Cette
différence est illustrée sur la Figure 51 ou les deux distributions log-normales présentent des
maxima qui ne coincident pas. Nous expliquons l’origine de cette différence dans le
paragraphe V.1.

- mesures MET (N __ = 15377)

304 B mesures MEB (N __ =11734)

PRLIESE P PEESE S
CXT T VI Ve S S
diameétre des particules primaires dp (nm)

Figure 51 Comparaisons des distributions des particules primaires obtenues par MET et
MEB lors de la collecte derriere un moteur CFM56-5B
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CFM56-6B | aj(nm) ap (%) a, Niotal Nombre de cycle R2

MET 8,0 35,21 0,62 15377 37 0,9905

MEB 13,4 30,36 0,42 11734 37 0,9885

Tableau 26 Paramétres des distributions en taille des particules primaires de suie obtenues
lors de la collecte derriere un moteur CFM56-5B

IV.2.1.4. Etude des agrégats
1V.2.1.4.1. Nombre de particules primaires

La méthode de caractérisation des agrégats et les équations développées dans le paragraphe
IV.1.1.4.1 sont appliquées dans cette partie. L’analyse conduite sur 317 agrégats avec la
méthode de Neer ef al. [Neer 2006] conduit & un nombre de particules primaires par agrégat
compris entre 5 et 3500. Comme ces valeurs sont inférieures a 10000, 1’application de la
méthode de Meakin et al. [Meakin 1989] se justifie pour déterminer k&, =11519 et

a =1,0564 lorsque 5< N <3500.
La Figure 52 représente la distribution du pourcentage d’agrégats en fonction du nombre
de particules primaires les composants. Cette distribution est de type log-normale avec un

maximum de probabilit¢ pour N =33+3 particules primaires, soit une valeur moitié
inférieure a celle observée dans le cas du turboréacteur CFM56-5C.

33+/-3

= = N N w w
o 0 o [6)] o ()]
|

% d'agrégats ayant N particules

()]

Nombre de particules primaires N

Figure 52 Distribution du nombre d’agrégat en fonction du nombre de particules primaires
de suie les coonstituant, pour des suies émises par un moteur CFM56-5B
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Nous pouvons constater que 75 % des agrégats sont composés de moins de 300 particules
primaires (Tableau 27).

Nombre de particules primaires | <100 | <200 | <300 | <400 | <500 | <1000

Pourcentage d’agrégats (%) 53,9 73,8 83,0 89,6 91,5 96,5

Tableau 27 Répartition du nombre de particules primaires composant les agrégats de suie
observés derriere un moteur CFM56-5B

1V.2.1.4.2.  Dimension fractale

En utilisant 1’hypothése de quasi-fractalit¢ des agrégats de suie développée dans le
paragraphe 1V.1.1.4.2, la dimension fractale projetée Dy ,p des agrégats est établie avec la

relation (8) liant la longueur projetée maximale L de chaque agrégat au nombre N de
particules primaires composant ces agrégats.

3,6+
34
3,2
3,04
2,8
2,6
2,4
2.2
2,0
1,8-
1,6 -
1,4 -
1,2
1,0
0,8
0,6

log (N)

030405060708091011121314151617181920
Iog(L/dp)

Figure 53 Détermination de la dimension fractale 2D des agrégats de suie collectés derriere
un moteur CEM56-5B

Pour les 317 agrégats considerés, la dimension fractale projetée Dy ,p est cgale a
1,731+0,02 (Figure 53) et le coefficient préfractal 1ié a la longueur maximale vaut
k; =1,02£0,03. Ces données permettent de déterminer la dimension fractale 3D
Dy3p=1831£0,02 et le prefacteur fractal k,=198. Nous pouvons remarquer que ces

valeurs sont extrémement proches de celles qui ont été établies pour les suies émises par le
turboréacteur CFM56-5C (§ IV.1.1.4.2).
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1V.2.1.4.3.  Diameétre de giration

Pour chacun des agrégats, le diamétre de giration projet¢ d, 5 €quivalent est établi avec

la relation (13). La Figure 54 illustre la distribution de ces agrégats de suie en fonction de leur
diamétre de giration projeté.

35 44 +/-2

diamétre de giration dg (nm)

Figure 54 Distribution des agrégats de suie collectés derriere un moteur CFM56-5B en
fonction de leur diamétre de giration

Cette distribution suit aussi une loi log-normale, comme dans 1’étude des agrégats de suie
émis par le CFM56-5C, avec une moyenne géométrique correspondant & un diamétre de

giration d, 5p =44+2 nm (Tableau 28) et un diamétre de giration d, 3p =54+2 nm alors
que pour le moteur CFM56-5C, ils ¢taient respectivement ¢gaux a dy,p=73+3 nm et

dg3p =89%4 nm.

Moteur aj(nm) | aq(%) a Niotal R?

CFM56-5B 44 28,16 0,61 317 0,9920

Tableau 28 Paramétres de la distribution des agrégats de suie collectés derriere un moteur
CFM56-5B en fonction de leur diamétre de giration
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IV.2.2. Caractérisation chimique
IV.2.2.1. Spectrométrie de rayons X

Des analyses par spectrométrie de rayons X ont été effectués sur les agrégats de suie
observés par MET. La Figure 55 montre un spectre représentatif de ces analyses. Les
¢léments présents sont essentiellement (en pourcentage atomique) le carbone: 9713 % ;
I’oxygeéne : 3+3 % et le soufre : 0,6 0,6 % (Tableau 29). Les signaux de cuivre sont diis au

maillage supportant le film de carbone amorphe troué¢ (grille MET). La présence de silicium
provient d’un résidu de fabrication des membranes en carbone qui recouvre la grille MET.

1,2

I C : carbone
Cu : cuivre
O : oxygene
Si : silicium
S : soufre

keV

Figure 55 Spectre d’analyse chimique élémentaire d 'un agrégat de suie
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Paramétres d’analyse Elément chimique (en atome)
Objet observé & Templs .
Référence | ¢ accumulation | o oz 0 (%) S (%)
(s)

Suie Carbone 100 97,11 1,56 1,33
Suie Carbone 100 94,46 5,19 0,34
Suie Carbone 100 98,80 1,11 0,09
Suie Carbone 100 96,97 2,74 0,29

Tableau 29 Analyse chimique élémentaire par micro-analyse X d’échantillons issus du moteur
CFM56-5B

1V.2.2.2.  Spectroscopie infrarouge

Un spectre infrarouge de la suie émise par le moteur CFM56-5B est présenté sur la Figure
56, les caractéristiques vibrationnelles de 1’huile et du support en silicium ayant été éliminées.
Ce spectre est similaire a celui observé pour les suies émises par le turboréacteur CFM56-5C
précédemment étudié (§ IV.1.2.2). Nous constatons la présence de signaux correspondant aux
fonctions alcools libres et associées (3000-3300 cm™), carbonyles (1750 cm™) et alcanes
(2800-3000 cm™). 11 est intéressant de noter qu’entre 400 et 900 cm™, il y a beaucoup plus de
contributions que dans le cas des suies du CFM56-5C. Cela rend difficile 1’identification des
fonctions impliquées mais il est probable que des fonctions sulfures (500-750 cm™) et
disulfures (500-550 cm™) soient présentes. L’ensemble des fonctions chimiques concorde
parfaitement avec les mesures obtenues par micro-analyse X. Les fonctions alcools libres
peuvent étre associées aux fonctions carbonyles pour établir la fonction acide carboxylique et
les groupes CH, et CH; peuvent correspondre a la structure graphitique imparfaite des suies et
a des molécules adsorbées a la surface des suies (imbrlé,...).

En plus des fenétres en silicium, des fenétres en germanium ont été exposées aux
émissions du moteur CFM56-5B afin de s’assurer que le spectre infrarouge de la suie n’est
pas affecté par la nature du support de collection utilisé. Le silicium et le germanium sont des
matériaux chimiquement inertes qui présentent tous les deux de bons coefficients de
transmission dans I’infrarouge moyen. Les spectres obtenus avec les fenétres en germanium
sont comparables a ceux mesurés avec les cellules en silicium mais, lors du nettoyage de la
fenétre de germanium avec un solvant organique tel que 1’acétone, un dép6t résiduel persiste,
méme en appliquant un frottement énergique. Ce phénomene n’est pas constaté avec les
cellules en silicium. Il peut étre attribué a un effet d’érosion provoqué par I’impact de
particules et de gouttelettes a de fortes vitesses (> 1 m.s”, ).[Field 1995], [Gardette 1985].
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Figure 56 Spectre infrarouge de la suie émise par un moteur CFM56-5B apreés soustraction
du signal de ['huile (avec v, . vibration de valence asymétrique, v, : vibration de
valence symétrique, o, : vibration de déformation asymétrique et J, : vibration de

déformation symétrique)
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1v.2.2.3.  Chromatographie

Des analyses par chromatographie ont ét¢ menées afin de rechercher la présence éventuelle
de HAP résiduels. Pour ce faire, nous avons d’abord effectué des mesures de variation de
masse. Les pesées des filtres en fibres de verre (GFF) n’ont révélé aucune valeur négative de
variation de masse et les résultats sont assez homogénes (Tableau 30) mais proches des
limites de mesure. Il faut noter que la précision des pesées est fonction du type de balance
utilisée et que dans notre cas elle est de 0,2 mg.

Type de filtre GFF
Nombre de cycles 37
Nombre de filtre 6
Variation de masse du filtre (mg) 0,604
Variabilité des mesures de masses(%) 67
Masse totale de HAP (ng) 7a20x7

Tableau 30 Variation de masse des filtres en fibres de verre

Les analyses effectuées sur les filtres en fibres de verre GFF indiquent une présence de
quelques nanogrammes de HAP dans les échantillons de suie (suie + huile + carburant). Le
pyréene (CAS n°12900-0) et le fluoranthéne (CAS n°206-44-0) sont les molécules
prédominantes.
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1V.3.

Synthése des résultats expérimentaux

La synthése de ’ensemble des données expérimentales déterminées sur les échantillons de
suie provenant des moteurs CFM56-5C et CFM56-5B, est donnée dans le tableau ci-dessous :

Moteur CFM56-5C CFM56-5B
. Cycle Type I Type 11
Conditions Durée relative d’un cycle 1,00 0,68
Nombre de cycle étudiés 16 -21-26 37
Morphologie Sphérique Sphérique
Structure Turbostratique Turbostratique
dooz = 3,8 * 0,2 dooz = 4,2 * 0,2
Distances réticulaires (A) |  djo. =2,15+0,07 dyp.=2,2710,10
Pa}’tlcgles dy1 =1,25%0,02 dy1. =132+£0,03
primatres Distribution en diamétre log-normale log-normale
(d ) par MEB (nm) d,=225%0,2 d,=134%0,2
Distribution en diamétre log-normale log-normale
(d,) par MET (nm) d,=99%0.1 d,=80%0,2
D =1,83%£0,05 D =1,7310,02
Dimension fractale (D) /2D /2D
Df,3D = 1,91 + 0,05 Df,3D = 1,83 + 0,02
Coefficient préfacteur
fractal (; ) k; =1,062 k; =1,021
Aoré Distribution en nombre log-normale log-normale
gregats . .. — —
de particules primaires N=66%3 N =33%3
(N) 75% avec N <500 75% avec N <300
log-normale log-normale
Distribution en diamétre Jg,Z p=73%3 Jg,Z p=4412
de giration (dy) (nm) _ =
dg’3D:89i4 dg,3D=54i2
Composition chimique C:98%3 C:97%3
élémentaire (% 0:15+04 0:3+43
atomique) S:0,12%0,05 S:0,6£0,6
Fonctions chimidues Alcanes, carbonyle, Alcanes, carbonyle,
surfaci uesq alcool libre et 1ié, alcool libre et lié,
Chimie d sulphure, disulphure sulphure, disulphure
Pyréne
(CAS n°129-00-0), Pyréne
HAP majoritaires fluoranthéne (CAS n°129-00-0),
(présence résiduelle) (CAS n°206-44-0), fluoranthéne
phénanthréne (CAS n°206-44-0)
(CAS n°97193-05-0)

Tableau 31 Synthese des données expérimentales établies sur les échantillons de suie émis

par les turboréacteurs CEM56-5C et CFM56-5B
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ANALYSE ET DISCUSSION DES RESULTATS

V. ANALYSE ET DISCUSSION DES RESULTATS

V.1. Influence et conséquence de la préparation des échantillons sur la
mesure de la taille des particules en microscopie électronique a

balayage

Les Figure 57 et Figure 58 présentent les distributions en taille de particules primaires de
mémes ¢chantillons de suie, établies a partir de ’analyse des clichés MEB et MET. Dans les
deux cas, les distributions suivent une loi log-normale mais leurs moyennes géométriques
leurs écart-types sont différents (Tableau 32).

A mesures MET (N __ =11436)

to

0107 B mesures MEB (N__ = 13494 )

to

10
5 -
0 a. A
PREPFEE P ESE L LS
O TSI TVPETES ISR
diamétre des particules primaires dp (nm)

Figure 57 Comparaison des distributions en taille de particules primaires collectées
derriere un moteur CFM56-5C, établies a partir de clichés MET et MEB
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| - mesures MET (N __ = 15377)
304 B mesures MEB (N __ =11734)

diamétre des particules primaires

o
©

(nm)

Figure 58 Comparaison des distributions en taille des particules primaires collectées
derriere un moteur CFM56-5B, établies a partir de clichés MET et MEB

aj(nm) | agy(%) a, Niotar | Nombre de cycle R2
CFM56-5C MET 9,9 34,20 0,51 11346 21 0,9967
CFM56-5C MEB | 22,5 16,49 0,49 13494 16-26-21 0,9963
CFM56-5B MET 8,0 35,21 0,62 15377 37 0,9905
CFM56-5B MEB 13,4 30,36 0,42 11734 37 0,9885

Tableau 32 Paramétres des distributions en taille des particules primaires collectées derriere
les moteurs CFM56-5C et CFM56-5B

Les différences observées sont liées a la préparation des échantillons étudiés. En effet, a la
différence des grilles MET, les membranes en polycarbonate utilisées pour les analyses en
MEB nécessitent une métallisation préalablement a 1’observation car elles ne sont pas
¢lectriquement conductrices. Cette étape de préparation consiste a réaliser un dépdt de
carbone amorphe conducteur sur 1’ensemble de 1’échantillon par sublimation d’un barreau de
graphite dans lequel passe courant électrique de grande intensité. Nous avons utilis¢ un
sublimateur EMITECH K950X pour effectuer ce dépot de carbone amorphe.
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La Figure 59 illustre, de mani¢re non exhaustive, la maniére dont le dép6t d’un film de
carbone amorphe peut s’effectuer sur les particules de suie et affecter la forme des particules
et des agrégats de suie. Cela engendre un biais sur la détermination du diamétre des particules
¢lémentaires observées. Le recouvrement des suies par le matériau conducteur peut-étre
uniforme. Il s’agit alors du cas idéal ou le diametre des particules primaires de suie augmente
proportionnellement a la quantité de matiére sublimée. Mais ce recouvrement peut aussi étre
préférentiel et favoriser I’accumulation de matiére sur le dessus et/ou entre les particules. Il en
résulte alors une variation non linéaire du diametre des particules primaires de suie lorsque la
quantité de matiere sublimée augmente. Les distributions en taille du diametre des particules
primaires de suie présentent alors une largeur a mi-hauteur plus grande que celle
correspondant au cas ou le recouvrement est uniforme. En effet, le fait qu’il y ait des zones
préférentielles de dépot conduira a une modification de la répartition des diamétres mesurés,
ainsi qu’a un ¢élargissement de la gamme des diametres mesurés. Enfin, le dernier cas
envisageable est celui ou le recouvrement en matériau conducteur est aléatoire, ne permettant
pas de relier les conditions opératoires de métallisation a la variation de diametre des
particules primaires. Dans ce cas, les distributions en taille des particules primaires de suie
seront aussi affectées de manicre aléatoire.

0800 0300

Recouvrement yniforme Recouvrement préférentiel sur

I / le dessus
‘&_

Agrégat de suie non métallisé Recouvrement préférentiel

l \ dans les creux

Recouvrement aléatoire Recouvrement préférentiel sur
le dessus et dans les creux

=P \fétallisation
® Suie
m=  Revétement conducteur

Figure 59 Conséquence du processus de métallisation sur la forme des agrégats de suie
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Afin d’évaluer I’impact de cette métallisation sur les distributions en taille des particules
primaires de suie, nous avons étudié I’effet de la variation du temps de sublimation (1 s, 2 s et
3 s) et de I’intensité de sublimation (17 A, 20 A et 23 A) sur les caractéristiques de ces
distributions, établies pour un méme échantillon.

V.1.1. Temps de sublimation

Le Tableau 33 regroupe les paramétres des distributions en taille des particules primaires
de suie, ¢tablies pour une intensité fixée a 20 A et différents temps de sublimation appliqués a
trois échantillons provenant d’une méme membrane. Ce travail a été mené sur 3 membranes
pour chacun des moteurs.

Temps de Membrane | Porosité
Moteur | sublimation o aj(nm) | ag(%) a Niotal R2

o () | (um)
10 0,22 18,1 26,16 0,39 1386 | 0,9883
1 7 0,40 21,5 23,84 0,36 2050 |0,9980
9 0,40 21,6 23,08 0,37 2441 |0,9950
1,5 9 0,40 21,7 18,52 0,46 2874 | 0,9866
10 0,22 20,7 20,64 0,43 1496 | 0,9815
9 2 7 0,40 23,7 21,01 0,37 2279 10,9890
& 9 0,40 31,4 15,44 0,38 2179 |0,9819
E 10 0,22 23,0 18,39 0,43 1384 |0,9871
& 3 7 0,40 26,6 17,73 0,39 1961 |0,9815
9 0,40 34,7 13,98 0,39 2101 | 0,9861
141 10 0,22 20,0 24,13 0,38 1660 | 0,9890
7 0,40 23,0 21,99 0,37 2031 | 0,9874
L4141 10 0,22 21,0 24,42 0,36 1812 | 0,9953
7 0,40 23,4 22,01 0,36 1966 |0,9884
1 0,22 12,5 37,10 0,38 2525 10,9981
1 3 0,22 11,7 42,95 0,35 1971 |0,9964
- 4 0,22 10,9 49,03 0,33 3053 |0,9974
N 1 0,22 15,2 25,64 0,45 2696 | 0,9897
A 2 3 0,22 15,3 27,42 0,42 2453 | 0,9896
E 4 0,22 13,6 34,67 0,37 2311 10,9910
© 1 0,22 12,6 36,23 0,38 3068 |0,9942
3 3 0,22 10,8 41,21 0,38 2767 |0,9993
4 0,22 10,4 48,75 0,33 2903 | 0,9980

Tableau 33 Etude de [’effet du temps de métallisation sur les paramétres des distributions en
taille des particules primaires de suie
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Figure 60 Effet du temps de dépot de carbone (métallisation de [’échantillon) sur la
distribution en taille des particules primaires de suie déterminée a partir de
clichés MEB

Dans tous les cas, les distributions établies sont de type log-normal. Pour illustrer ce fait, la
Figure 60 représente les distributions en taille des particules primaires déterminées a partir
d’un méme échantillon (la membrane 7) pour 3 temps de sublimations différents. Afin de
mieux apprécier ’impact du temps de métallisation sur la taille des particules primaires de
suie, la valeur de la moyenne géométrique de chaque distribution est reportée en fonction du
temps de sublimation sur la Figure 61.
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Figure 61 Influence du temps de métallisation sur la distribution en taille des particules
primaires de suie : (a) cas des échantillons prélevés derriere le moteur CEFMS56-
5C, b) cas des échantillons prélevés derriere le moteur CFM56-5B

Pour les échantillons prélevés derriere le moteur CFM56-5C, les valeurs de la moyenne
géométrique a; et de I’écart-type a, des distributions en taille augmentent avec le temps de
sublimation, ce qui est conforme aux attentes. En effet, lorsque le temps de sublimation
augmente, il y a sublimation et dépdt sur 1’échantillon d’une quantité de carbone de plus en
plus importante. Cependant, il ne semble pas que le temps de sublimation et la valeur du
diametre moyen géométrique des particules primaires de suie soient liés par une une loi bien
définie. Dans le cas de la membrane 10, I’évolution de ce diamétre moyen est logarithmique,
alors qu’elle est expopnentielle dans les cas des membrane 7 et 9.

Les échantillons prélevés derriere le moteur CFM56-5B montrent une variation de la
moyenne géométrique a; et de I’écart-type a, des distributions en taille qui est différente des

cas précédents (CFM56-5C) puisqu’elle fait apparaitre un maximum lorsque le temps de
sublimation varie (a intensité constante).

Nous avons également étudié 1’effet de i) deux métallisations successives d’une seconde et
ii) trois métallisations successives d’une seconde (Tableau 33, Figure 62) sur les parameétres
de la distribution en taille des particules, par rapport a des temps de métallisation globaux de
2 s et 3 s respectivement. Les valeurs de la moyenne géométrique a; des distributions en taille
obtenues pour la « double » métallisation d’une seconde (1 + 1) sont équivalentes a celles
résultant de la métallisation de 2 s. La « triple » métallisation (1 + 1 + 1) conduit a des valeurs
de la moyenne géométrique et a des écart-types des distributions en taille qui ne
correspondent pas & ceux déterminés apres une métallisation de 3 s, mais au contraire a ceux
des distributions en taille obtenues apres une métallisation de 2 s.
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Figure 62 Influence de la répétition du processus de métallisation sur la valeur du diamétre
moyen géométrique

L’ensemble de nos observations montre que les valeurs de la moyenne géométrique a; et

de I’écart-type a, des distributions en taille ne varient pas de facon linéaire avec le temps de
sublimation, a intensité constante.

V.1.2. Intensité de sublimation

Lors de la procédure de métallisation, I’intensité du courant électrique qui traverse le
barreau de graphite afin de le chauffer par effet Joule peut étre ajustée. Nous avons donc
¢tudi¢ I’effet d’une variation de cette intensité sur les parametres de la distribution en taille
des particules primaires, pour un temps de métallisation donné. Comme pour I’étude
précédente, trois intensités différentes ont été appliquées pour des échantillons provenant
d’une méme membrane et pour un temps de sublimation fixé a 1 s.

Moteur su{;gg?;;;gnde) Mer(ffi;a“e Py | arem) | a0 | @y | N | g2

1 0,22 10,6 43,91 0,37 2380 | 0,9965

17 3 0,22 10,4 46,81 0,36 3192 10,9967

o 4 0,22 10,3 46,75 0,36 2123 ] 0,9961
N 1 0,22 15,2 25,64 0,45 2696 | 0,9897
b 20 3 0,22 15,3 27,42 0,42 2453 | 0,9896
E 4 0,22 13,6 34,67 0,37 2311 ]0,9910

S 1 0,22 9,8 46,20 0,36 2000 | 0,9991
23 3 0,22 11,0 48,09 0,34 | 2543 | 0,9981

4 0,22 10,9 49,03 0,33 2279 10,9974

Tableau 34 Paramétres des distributions en taille des particules primaires de suie obtenues
apres métallisation a différentes intensités : 174, 204 et 234
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Le Tableau 34 rassemble les paramétres des distributions en taille des particules primaires
de suie établies en fonction des intensités pour chacune des trois membranes. Dans tous les
cas, les distributions déterminées suivent une loi de type log-normale. La variation de
I’intensité appliquée fait apparaitre un maximum de la valeur de la moyenne géométrique
et de I’écart-type a, des distributions en taille pour une intensité de 20 A (Figure 63). Cette

intensit¢ de 20 A correspond & la recommandation du fabriquant du sublimateur pour
travailler avec cet appareil.

16+ ® Membrane 1 - CFM56-5B
g8/ ® Membrane 3 - CFM56-5B
159 v Membrane 4 - CFM56-5B
14 -
v
13 1
12~

> I
1 1
«o
<«

diamétre moyen géométrique (dp)

9 T T T T T T T T T
17 20 23

Intensité de sublimation (A)

Figure 63 Influence de l'intensité de sublimation sur les distribution en taille des particules
primaires de suie d’échantillons issus d’un moteur CFM56-5B

V.1.3. Conclusion

La comparaison des distributions en taille des particules primaires de suie déterminées par
MEB et par MET a mis en évidence des différences notables, essentiellement dues au
processus de métallisation des échantillons. L’étude de ’effet du temps de métallisation et de
I’intensité appliquée a permis de montrer que les modifications sur les parameétres des
distributions en taille ne sont pas forcément linéaires et reproductibles. Il est donc important
de préciser les conditions de réglage du sublimateur (couple temps/intensité de sublimation)
utilisées lors de la préparation d’un échantillon autant qu’il est nécessaire de faire preuve de
prudence dans I’analyse et la comparaison de distributions en taille de particules obtenues par
différentes techniques expérimentales, ce qui n’est malheureusement pas toujours le cas dans
la littérature.
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V.2. Création et validation d’une cellule spécifique de transport et de
stockage des échantillons

V.2.1. Développement d’un moyen de transport et de conservation des
échantillons

Les analyses physico-chimiques des suies n’étant pas pratiquées sur le site des
prélévements, il nous est apparu intéressant de développer une cellule spécifique pour la
conservation et le transport des échantillons de suie, en plus du travail de caractérisation
mené. En effet, il est mentionné dans la littérature que certains composés chimiques tels que
les hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP) se dégradent relativement rapidement
dans le temps [Brasseur 1999]. Le ralentissement de cette dégradation peut s’obtenir par
stockage des échantillons a 1’abri de la lumiére, a une température < 5 °C, et parfois sous
atmosphere inerte [Brasseur 1999], [Ruiz 2006]. Ces différentes précautions servent a limiter
la sublimation et les transformations chimiques des composés. Nous avons congu et fabriqué
quatre cellules (Figure 64) qui combinent les trois techniques de conservation des HAP
précédemment citées.

]

Figure 64 une cellule de stockage
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V.2.2. Validation des cellules

La validation des cellules de stockage a été réalisée par 1’équipe du Département Energie
Fondamentale Appliquée (DEFA) de ’ONERA dans le cadre du contrat « Comité Avion et
Atmosphere » (CAAT). Pour ce faire, la dégradation de deux molécules de HAP témoins, le
pyrene et le fluoranthéne, a été suivie par chromatographie [Ruiz 2007]. Ces composés ont été
choisis parce qu’ils ont été détectés lors d’analyses chimiques fines d’échantillons de suie
issus des moteurs d’avion (§ IV.3). Pour cette étude, environ 3 mg de chacun des deux HAP
ont été déposés sur des filtres GFF, identiques a ceux que nous avons utilisé pour les collectes
d’échantillons, et placés dans différentes configurations de stockage :

- alair libre et a température ambiante (20 °C)

- al’air, mais confinés dans une cellule placée a température ambiante

- al’air, mais confinés dans une cellule placée entre 4 et 10 °C

- alair, mais confinés dans une cellule placée a 2 °C

- sous atmosphére inerte d’azote, mais confinés dans une cellule placée a 2 °C

Les résultats des quatre premieres configurations sont présentés sur la Figure 65. Nous
pouvons remarquer qu’a I’air libre et a température ambiante, la dégradation des deux HAP,
est treés rapide. En quelques heures, ils ne sont plus détectables. Le fait de placer les filtres a
I’abri de la lumiere dans une cellule fermée, permet de retarder cette dégradation puisque la
disparition complete des HAP est constatée environ 24 heures apres fermeture de la cellule.

Dans le cas de filtres contenus dans une cellule placée entre 4 et 10 °C, seul le fluoranthéne
se dégrade encore rapidement puisqu’apres 24 heures, il en reste moins de 50 % de la masse
initialement déposée alors que dans le méme délai, il reste plus de 75 % de la masse de pyrene
initialement déposée. Le stockage des échantillons dans des cellules placées a 2 °C accroit
encore la conservation des deux HAP puisqu’apres 24 h, plus de 75 % de la masse initiale de
chacun des deux composés est encore présente.

I pyréne
I fluoranthéne

Dans la cellule, température 2°C, T = 24h
Dans la cellule, température 4-10°C, T = 24h
Dans la cellule, température ambiante, T = 24h
A l'air libre, température ambiante, T = 4h

A l'air libre, température ambiante, T = 3h

A l'air libre, température ambiante, T = 2h

A l'air libre, température ambiante, T = 1h

T T T 1
0O 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Fraction massique résiduelle (%)

Figure 65 Dégradation du pyréne et du fluoranthéne sous différentes configurations de
stockage
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La derniére configuration de stockage, qui consiste a confiner les échantillons sous une
atmosphere inerte d’azote dans une cellule placée a 2 °C, n’a pu étre mise en ceuvre en raison
d’un défaut des joints utilisés qui ont conduit a des fuites de gaz. Une amélioration du
dispositif est prévue avec 1’utilisation de joints d’un autre type afin d’atteindre une parfaite
¢tanchéité.

En conclusion, malgré I’absence de mise sous atmosphére inerte d’azote des échantillons,
le fait de les confiner dans une cellule refroidie nous permet de limiter la dégradation des
HAP et de pouvoir réaliser des analyses au moins qualitatives sur la nature des HAP présents
apres une phase de transport et de stockage pouvant atteindre 24 h environ.

V.3. Discussion des résultats

A la différence des prélévements atmosphériques réalisés a I’air libre, les contraintes liées
a un échantillonnage derriere un turboréacteur d’avion en activité sont trés importantes. En
effet, le matériel de collecte et la méthode de prélévement doivent étre assez robustes pour
supporter la poussée, la température et I’atmosphére acide induites par ce type d’engin et ceci
sur une période longue (typiquement plusieurs heures).

Les quantités de mati¢re collectées restent trés faibles en comparaison de celles qui
peuvent étre obtenues par les moyens de « laboratoire ». Cette quantité de matiére varie en
fonction du moteur étudié (différence de poussée) ainsi que du type de cycle qu’il subit. Le
Tableau 35 reporte par exemple les masses de matiére collectées, par cycle, sur les filtres en
fibre de verre (GFF). Il apparait que la quantité de mati¢re varie d’au moins un ordre de
grandeur entre les deux campagnes de collecte. Le maximum de matiere recueillie lors des
préléevements est d’environ 18,75 a 87,50 pg par cycle.

Moteur CFM56-5C CFM56-5B
Poussée maximum (1bs) 32500 33000
Poussée en croisicére a 350001t et M=0,8 (Ibs) 7585 6420
Cycle Type | Type 11
Durée relative d’un cycle 1,00 0,68
Quantité moyenne d? matié.r.e (suie + matrice) par cycle 18 750-87 500 1108
d’exposition (ng)

Tableau 35 Quantité moyenne de matiere (suie + matrice) collectée sur les filtres en fibres de
verre derriere chaque moteur par cycle d’exposition

Nos observations font apparaitre que d’autres composés, comme des oxydes métalliques
résultant de 1’'usure normale du moteur, sont émis avec la suie. Il faut également noter la
présence d’huile sous forme de gouttelettes de tailles micro et nanométriques. Cette huile est
principalement liée aux phases répétées de régime ralenti faisant partie des cycles, ce qui
conduit & des quantités émises plus importantes que lors du fonctionnement normal d’un
moteur. En effet, la quantité moyenne d’huile émise lors de nos cycles de travail est de 1’ordre
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de 0,6 a 1 litre par heure de fonctionnement alors que la quantité maximale autorisée est de
0,35 I par heure de fonctionnement en condition normale.

Nous n’avons pas mis en évidence la présence d’autres types de particules (pollens,
poussieres, silicate) au cours de 1’analyse de nos échantillons. Cette constatation est
importante puisqu’elle indique que nos procédures de collecte et de conditionnement ont été
efficaces et que nos études n’ont donc pas été perturbées par des paramétres extérieurs comme
des variations de la composition particulaire de 1’air (liées au transport de particules minérales
et de matiere organique par le vent) entrant dans les turboréacteurs.

Les caractéristiques physiques et chimiques des particules primaires de suie n’ont
pratiquement pas été déterminées lors des campagnes de mesure SULFUR 1 a 7 [Schumann
1996], EXCAVATE [Anderson 2005], APEX [Wey 2006], AIRPUR [Puente Lelievre 2006]
et PAZI [DLR Deutsches Zentrum fiir Luft- and Raumfahrt - German Space Center 2007]. Or
elles permettent d’avoir des informations sur le processus qui conduit a la formation des
agrégats, mais aussi aux particules primaires de suie elles méme. Nos échantillons contiennent
des particules primaires sphériques comme celles généralement observées pour les moteurs
diesel [Wentzel 2003], [Lapuerta 2007]. Elles sont toutes « structurées », a la différence de
celles observées par Ferry et al. [Ferry 2002] dont une partie était amorphe.

Les valeurs des distances réticulaires déterminées pour les particules primaires de suie
émises par les deux turboréacteurs sont supérieures a celles du graphite ( d002)=3,355A avec

une maille hexagonale ||c7||=”l;“:2,464A,

distances réticulaires est du méme ordre de grandeur que celles mesurées pour des suies issues
de chambre de combustion de moteur D30-KU [Ferry 2002]: d0=3,5610,14 A,
d10)=2,05+0,08 A, da1y=1,19+0,05A). Il apparait donc que toutes ces suies semblent avoir
une méme structure générale, qui est toutefois différente de celle du graphite.

|E||:6,711A). Toutefois, cette relaxation des

Au-dela des distances réticulaires, les rapports entre ces valeurs constituent aussi un
parametre indicatif de la structure globale des particules primaires par rapport au graphite
(Tableau 36) :

Rapport des distances
entre les plans daoy/d o2 daiy/dwoo
réticulaires
CFM56-5C 0,56 0,33
CFM56-5B 0,54 0,31
[Ferry 2002] 0,58 0,33
Graphite 0,61 0,34

Tableau 36 Rapport entre les valeurs des distances réticulaires

Dans la littérature, la capacité des suies a agir comme noyaux de condensation de la glace
repose généralement sur la nature chimique des groupements surfaciques et sur un processus
d’activation faisant intervenir 1’acide sulfurique [Andronache 1997], [Kércher 1998]. Or, en
premiére approximation et en ne considérant que 1’aspect stérique, la distance entre les plans
(002) des particules primaires de suie émises par les turboréacteurs CFM56 est suffisante
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(d002)=3,8—4,2 A) pour que des molécules d’eau puissent y étre confinées, leur diamétre

effectif de Van der Waals étant de 2,82 A. Ce n’est pas le cas pour une molécule d’acide
sulfurique non hydratée puisque son diamétre effectif est de 5,6 A.

Par ailleurs, au-dela de la composition chimique de surface, il faut également tenir compte
de la structure des particules et notamment de leur porosité dans leur capacité a agir comme
noyau de condensation de la glace. En effet, I’existence d’une porosité conduit a des effets de
confinement des molécules d’eau qui peuvent considérablement modifier les propriétés
thermodynamiques. Les faibles quantités de matieére prélevées ne nous ont pas permis de
réaliser des analyses porosimétriques sur les particules primaires de suie. Cependant, les
clichés MET et les mesures de distances réticulaires permettent de considérer qu’il existe au
moins des pores de taille nanométrique entre les particules primaires de suie qui composent
les agrégats, et des pores de taille sub-nanométrique au sein des particules primaires. Ainsi,
les énergies d’adsorption d’eau et/ou de nucléation de glace peuvent étre modifiées, les effets
de confinement liés a I’existence de ces pores abaissant les barrieres thermodynamiques et
favorisant la condensation d’eau par rapport au méme substrat plan dans les mémes
conditions de pression et température. En conclusion, la porosité des particules primaires peut
étre le phénomeéne prépondérant qui explique I’aptitude des suies de moteurs d’avion a
nucléer la glace.

Les diamétres moyens des particules primaires émises par les deux moteurs sont de
8,0+ 0,2 nm (CFM56-5B) et 9,9+ 0,1nm (CFM56-5C). Il n’est pas surprenant que ces valeurs
soient proches puisque les deux moteurs appartiennent a la méme famille et utilisent des
technologies de chambre de combustion analogues (richesse de combustion, taux de dilution
élevé (> 5,...). Ceci est illustré dans le Tableau 37 ou I’on peut constater que les chambres de
combustion de chacun des moteurs étudiés atteignent les mémes températures et pressions
lorsqu’elles sont sollicitées dans les phases de travail a plein régime.

Moteur | Température (°C) | Pression (bars)

CFM56-5C 1450 32

CFM56-5B 1450 32

Tableau 37 Température et pression moyennes rencontrées au niveau des chambres de
combustion des turboréacteurs CFM56-5C et CEM56-5B lorsqu’ils fonctionnent
a plein régime(données SNECMA)

Ce diamétre moyen de 8 a 10 nm est Iégérement inférieur a celui généralement rencontré
pour des particules primaires des suies émises par d’autres sources de particules carbonées
(Tableau 1 — § 1.2.3). De plus, les processus de combustion (automobile, biomasse,...)
conduisent généralement a une distribution en taille des particules primaires de type gaussien
alors que nous n’avons déterminé que des distributions en taille de type log-normal pour les
particules primaires émises par les moteurs d’avion. Il est probable que cette différence soit
li¢e aux conditions de combustion particulieres dans les turboréacteurs. A I’intérieur d’une
chambre de combustion de turboréacteur classique, il régne une pression voisine de 30 bars et
une température proche de 1400 — 1500 °C (a plein régime) alors que la pression atteint 60 a
100 bars et la température varie entre 600 °C et 1500 °C dans celle d’une voiture de type
diesel.
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Les particules primaires ne sont quasiment jamais isolées mais s’agglomerent pour former
des agrégats. Pour les deux moteurs étudiés, les distributions liant le nombre d’agrégats au
nombre de particules primaires qui les composent sont de type log-normales. La moyenne
géométrique est de 66+ 3 particules primaires par agrégat pour le CFM56-5C alors que cette
valeur est réduite de moitié, soit 33 £3 particules primaires par agrégat, pour le CFM56-5B.
Il est intéressant de noter que la majorité des agrégats sont formés d’un nombre limité de
particules primaires puisque 75 % d’entre eux contiennent moins de 500 particules primaires
pour le CFM56-5C et 75 % en contiennent moins de 300 pour le CFM56-5B. Cet écart
pourrait étre li¢ aux différences de performances spécifiques des deux moteurs. Connaissant
les caractéristiques des moteurs étudiés (§ II.1), nous observons que la variation du maximum
de la distribution du nombre d’agrégat en fonction du nombre de particules varie dans le
méme sens que la puissance et/ou le taux de dilution des moteurs de la famille CFM56.
Cependant, d’autres ¢études doivent étre réalisées sur différents moteurs de cette famille,
comme le CFM56-7B pour confirmer ou infirmer cette observation.

L’étude des agrégats de suie nous a permis de constater que les moteurs étudiés émettent
des agrégats présentant des structures trés proches. Les agrégats émis par le CFM56-5C ont

une dimension fractale D 2D = 1,83+ 0,05, tandis que ceux émis par le moteur CFM56-5B
ont une dimension fractale D s 5p =1,73%0,02. Ces valeurs indiquent que, dans les deux cas,

le processus de formation des agrégats est de type « amas-amas ». De plus, il a été observé
pour les agrégats des deux moteurs une distribution homogeéne des dimensions fractales

(R* =0,9755 pour le CFM56-5C et R* =0,9716 pour le CFM56-5B) qui signifie que la
méthode de collecte ne semble pas induire un second processus d’agrégation. Toutefois, nous
ne pouvons pas formellement exclure qu'un second processus de formation d’agrégat existe,
résultant de ’impaction successive de plusieurs agrégats en un méme point du support de
collecte.

La dimension fractale des agrégats de suie des turboréacteurs étudiés indique une
relativement faible compacité des structures rencontrées, comparable a celle mesurée lors des
travaux sur les émissions de moteurs diesel (Tableau 1 — § 1.2.3). Par conséquent, il n’y a pas
de spécificité des émissions aéronautiques qui permettrait de quantifier leur contribution a la
pollution globale. Notre étude indique que cette spécificité pourrait cependant étre évoquée en
ce qui concerne la distribution en taille de type log-normal des particules primaires d’origine
aéronautique.

Pour les deux moteurs CFM56-5C et —5B, les distributions en taille de diametre de giration
(d g) suivent une loi log-normale mais il apparait une différence qui va dans le méme sens

que la puissance des moteurs. En effet, le turboréacteur CFM56-5C émet des agrégats ayant
un diametre de giration pratiquement deux fois plus grand que ceux émis par le CFM56-5B.
La similitude des tendances d’évolution du diamétre moyen de giration des agrégats et du
nombre moyen de particules primaires les composants est prévisible puisqu’ils sont li¢s par la
relation 12 (§ IV.1.1.4.3). Par conséquent, les raisons qui pourraient expliquer la variation du
diamétre moyen de giration sont les mémes que celles envisagées dans le cas du nombre
moyen de particules primaires contenues dans un agrégat de suie.

Dans la littérature, les études dédiées aux aérosols sont menées a 1’aide de compteurs de
particules. Ces appareils déterminent des distributions en taille en fonction du diametre de
mobilité électrique des particules (SMPS et DMA) ou de leur diamétre aérodynamique
(ELPI). Lors de ce travail, il n’a pas été possible d’utiliser ce type de dispositifs dans la veine
du banc a cause des fortes contraintes physiques et chimiques engendrées par le
fonctionnement des turboréacteurs. Cependant, en premiére approximation, ces différents
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diametres sont comparés au diametre de giration dans le Tableau 38, tout en gardant a I’esprit
qu’ils correspondent tous a des diamétres équivalents mais de natures différentes. En effet, le

diamétre de mobilité électrique Em d’une particule correspond au diamétre d’une sphére

équivalente ayant la méme mobilité électrique que la particule considérée [Ouf 2006] tandis
que le diamétre de giration d’un agrégat défini le diameétre d’une sphére infiniment mince
(coque) de méme inertie et méme masse que 1’agrégat considéré [Atkins 1998].

Par ailleurs, les diamétres déterminés a ’aide des compteurs de particules résultent de
modé¢lisations qui reposent sur des hypothéses et des approximations (densité des objets
mesurés...) appliquées a des objets, agrégats, pseudo-sphériques [Marjamiki 2005] tandis que
la détermination du diamétre de giration d 23D tient compte de la fractalité des agrégats (§

IV.1.1.4.3). Enfin, il est important de signaler que notre méthode de mesure ne prend en
compte que les agrégats de suie alors que les compteurs de particules ne sont pas spécifiques.
IIs prennent donc en compte les agrégats de suie mais aussi d’autres éléments de la matrice
(oxyde de silice, pollens,...) puisqu’ils ne distinguent ni la structure ni la composition
chimique des particules qu’ils détectent.

Le Tableau 38 regroupe les valeurs des diametres moyens géométriques rencontrés dans la
littérature pour des mesures effectuées i) en zone aéroportuaire [Puente Lelievre 2006], ii)
derriere des moteurs d’avion (APEX [Wey 2006], EXCAVATE [Anderson 2005], ce travail)
et iii) au niveau d’une chambre de combustion (PARTEMIS [Petzold 2005]).

Programme de Moyenne Source
campagne de Référence Type de diamétre |  géométrique d’émission
fesure (nm) (avion)
APEX "Wey 2006] Diametre de 12435 CFM56-2C
ey mobilité .
électrique D (@30 m) (DC-8)
Diamétre de 10 4 20 RB-211-E4
EXCAVATE [A§5‘§§§°“ mobilité s -
électrique Dn (@35m) ( )
iame Zone
. D tre d .
AIRPUR [P“enztg (g‘g:]hevre mobilité 10‘“ 20-40 Air?pqnualre
électrique D (@25m) I;\l;iilz‘sl)rs
Diamétre de
e Chambre de
PARTEMIS | [Petzold 2005] mobilité _ 72040 | ion (TU)
¢lectrique D
Diamétre de
Ce travail giration d g.3D 89+4 CFM56-5C
des agrégats de (@27 m) (A340)

suie
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Diamétre de

Ce travail giration dg3p | 5445 (327 m) CF%;SSB
des agrégats de ( )

suie

Tableau 38 Moyennes géométriques de distributions en taille issues des différentes études de
moteurs d’avion

Dans chacun des cas, les distributions en taille des agrégats suivent une loi log-normale et
les diamétres moyens ont des valeurs proches qui sont de 1’ordre de quelques nanomeétres a
quelques dizaines de nanomeétres. Différentes théories proposent des relations entre les
différents diametres [Schimdt-Ott 1990], [van Gulijk 2004] et permettent donc d’effectuer des
comparaisons. Elles font cependant intervenir la densité des suies qui n’est a ce jour pas
clairement établie. Dans notre cas, il ne nous a pas été possible de la déterminer par manque
de mati¢re d’une part, et parce-que nos échantillons ne sont pas uniquement constitués de suie
pure d’autre part. Il est également trés difficile d’approximer la densité des agrégats de suie
puisqu’elle évolue en fonction de leur diameétre, qu’il soit aérodynamique, de mobilité
¢lectrique, ou de giration [Lapuerta 2006], [ Smekens 2007].

Lorsque nous comparons les écart-types géométriques des distributions en taille du
diamétre de giration des suies pour les deux CFM56 étudiés a ceux mentionnés pour les
distributions en taille d’agrégats derriere d’autres moteurs, nous remarquons trés peu de
différence (Tableau 39). Les valeurs déterminées pour les deux moteurs CFM56 varient entre
1,82 et 1,84 tandis que celles indiquées dans la littérature sont légérement plus faibles et
situé¢es entre 1,50 et 1,55. Les distributions issues de notre travail sont donc légérement plus
«larges » que celles mentionnées dans la littérature (voir Tableau 39,). Cet écart peu étre
associ¢ au fait que le nombre total d’agrégats mesurés par les compteurs de particules est tres
grand (>>15000) par rapport a nos mesures (~380), ce qui conduit a une meilleure statistique.

Ecart-type
Auteurs Source d’émission géométrique o,
[Petzold 1999] AVioﬁfSTHTﬁi S(B‘i‘;te““ 1,54 1,55
[Pueschel 1995] Concorde 1,52
[Pueschel 1998] B757 1,50
Ce travail Moteur CFM56-5C 1,82
Ce travail Moteur CFM56-5B 1,84

Tableau 39 Comparaison des écarts type géométriques o des distributions en taille des

agrégats de suie établies pour plusieurs moteurs

Les agrégats de suie des deux moteurs ont une composition chimique élémentaire trés
proche, essentiellement constituée de carbone et d’oxygeéne. Peu d’études ont intégré ce type
d’analyse sur des suies émises par des sources aéronautiques (moteur et chambre de
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combustion) et leurs résultats sont confrontés a ceux que nous avons obtenus dans le Tableau
40).

Les suies, essentiellement composées de carbone, montrent une présence notable
d’oxygéne et quelques traces de soufre. Nous constatons que le rapport Oxygéne/Carbone est
relativement faible quelle que soit la source d’émission. Les proportions d’élément soufre
présentes au niveau des agrégats de suie sont différentes entre les chambres de combustion et
les moteurs d’avion. Ces variations ne peuvent-étre justifiées par la teneur en soufre des
carburants alimentant les deux types de sources. En effet, les teneurs sont pratiquement
identiques : environ 1100-1200 ppm pour le Jet-A1l entrant dans les moteurs d’avion CFM56
étudiés et 1100 ppm pour le TC1 alimentant les chambres de combustion dans les études de
Popovitcheva et al. [Popovicheva 2003] et [Popovicheva 2004].

Rapport de composition
o Source élémentaire
Référence NN Source
d’émission
o/C S/C S/O
[Popovicheva Chambre de i i
2003] combustion D30KU 0,07
[Popovicheva Chambre de
2004] combustion D36KU 0,02 | traces | 0,25
Ce travail Turboréacteur | CFM56-5C | 0,02 | traces | 0,08
Ce travail Turboréacteur | CFM56-5B| 0,03 | traces 0,2

Tableau 40 Composition chimique élémentaire de suie

Les paramétres de fonctionnement, ¢’est-a-dire la richesse du mélange, la température et la
pression régnant dans la chambre de combustion, sont les différences majeures entre ces deux
sources de suie. Le Tableau 41 résume les données sur les émissions de moteur établies par
I’OACI, qui sont détaillées dans I’annexe IV. Les mesures reportées dans ces fiches officielles
indiquent que les moteurs D30KU émettent beaucoup plus de composés résultant d’une
combustion incompléte (HC — HydroCarbures imbrilés et CO) que les CFM56-5B et -5C.
Ainsi, ces différences de combustion peuvent influencer la quantité de soufre présente dans
les échantillons de suie de part la capacité¢ importante du soufre a la formation d’aérosols
(gouttelettes d’acide sulfurique) et de gaz sulfurés SO,/SO.

Emission totale lors du cycle

ICAO (g)

Moteur Date du test

HC CcO
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D30KU 1989 4389 27627
CFM56-5C 1991 943 6142
CFM56-5B 1995 708 3777

Tableau 41 Emissions comparées des moteurs DIOKU et CEFM56-5C et 5B lors du cycle de
référence de I'OACI (§ 11.1.2)

Nos observations nous ont permis d’établir que la trés grande majorité du soufre n’est pas
détectée dans les particules de suie mais plutdét au niveau des gouttelettes d’huile et des
oxydes meétalliques. Cette observation est confirmée par les mesures de spectroscopie
infrarouge a transformée de Fourier qui ne font apparaitre que de faibles signaux des
fonctions sulfures, disulfures et sulfates. Nos résultats différent donc de ceux mentionnés par
Ferry et al. [Ferry 2002] ou il n’y a pas de présence d’huile puisqu’une chambre de
combustion, qui n’est qu'une partie d’un turboréacteur (§ II.1), n’utilise pas d’huile de
lubrification et ne fonctionne pas aux mémes pressions et températures qu’un moteur d’avion
complet. Notons également que 1’'usure d’autres parties métalliques du moteur, comme les
aubes, représente des sources de particules métalliques de différentes natures.

Les analyses FTIR ont mis en évidence la présence de fonctions chimiques identiques a la
surface des suies émises par les deux moteurs CFM56. Des fonctions liées aux plans
graphitiques (fonctions aromatiques) et des fonctions alcanes ont également été observées.
Elles peuvent correspondre aux bords de ces plans graphitiques et/ou aux ponts entre eux. Des
fonctions hydrophiles de type cétone, alcool et acide carboxylique ont aussi été détectées. Ces
fonctions chimiques illustrent la « complexité » de la structure chimique de la suie émise par
un moteur d’avion d’une part, et jouent certainement un rOle sur le caractére
hydrophile/hydrophobe [Andronache 1997], [Kércher 1998] des particules d’autre part. Nous
n’avons pas pu effectuer de mesures d’isotherme d’adsorption d’eau pour mettre en évidence
le caractére hydrophile ou hydrophobe de ces suies du fait des trop faibles quantités
d’échantillons.

Les différentes caractérisations physiques et chimiques que nous avons menées nous
amenent a nous interroger sur I’impact des particules de suie émises par les avions sur la
santé. Nous comparons dans le Tableau 42 quelques caractéristiques des particules de suie
émises par les turboréacteurs CFM56 et les automobiles diesels. Nous remarquons qu’elles
présentent le méme type de structure turbostratique, de morphologie sphérique, et qu’elles
sont de taille nanométrique. De méme, des molécules de HAP, cancérogénes, sont adsorbées a
leur surface.
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propriété Moteur d’avion Moteur diesel Refer?nce pour les
données « diesel »
Structure Turbostratique Turbostratique
[Wentzel 2003]
Morphologie Sphérique Sphérique
Diamétres des
particules primaires 829,9 20230 Tableau 1
d, (nm)




ANALYSE ET DISCUSSION DES RESULTATS

Diametres d =
iametres des dy3p = 54-89

D, <
agrégats (nm) D,, <100 [Lepperhoff 2001]

Molécules adsorbées HAP HAP [Barbusse 2005]

Tableau 42 Comparaison de suies issues d’un moteur d’avion et d’'un moteur diesel
automobile

Ainsi, & I’image des suies émises par les moteurs diesel, les suies de moteur d’avion
peuvent s’avérer nocives, notamment en zone aéroportuaire ou leur concentration dans 1’air
peut étre importante. Herndon et al. ont notamment mesuré des indices d’émission de moteur

d’avion allant de 2-10'* a 2,1-1016 particules par kg de carburant consommé lors de la

phase de roulage (aéroport de Boston et New-York, [Herndon 2005]). La taille
submicrométrique de ces particules leur permet d’accéder aisément jusqu’au poumon profond
(Figure 66) avec a leur surface des molécules cancérogénes [Barbusse 2005], [Tron 2002]
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Figure 66 Absorbtion par le corps humain des particules selon leur taille [Tron 2002]
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CONCLUSION

Les objectifs de ce travail consistaient a collecter et déterminer les caractéristiques
physico-chimiques d’échantillons de suie émis par un moteur d’avion commercial
fonctionnant en conditions réelles. Les résultats obtenus contribuent a une meilleure
connaissance des propriétés de ces suies « aéronautiques » et peuvent étre utilisés pour
paramétriser des modéeles ayant trait a :

- ’impact de ces particules sur 1’évolution du bilan radiatif de 1’atmosphére
- la nucléation des trainées de condensation a ’arriére des avions

- la détermination des mécanismes d’interaction aérosols-gaz atmosphériques pour
comprendre 1’évolution de la composition chimiques de 1’atmosphére

La premicére partie de cette étude a consisté a concevoir et mettre en ceuvre un dispositif de
collecte de suie capable de résister aux fortes contraintes mécaniques, thermiques et
chimiques qui existent derriére un moteur d’avion commercial simulant des phases de
décollage, de roulage, d’atterrissage et de vol de croisiére. Plusieurs essais ont été nécessaires
pour atteindre cet objectif, sachant qu’il n’existait pas de dispositif standard utilisable.
Parallélement a notre travail de prélévement et de caractérisation des particules de suie, une
méthodologie de gestion des échantillons impliquant un protocole de conditionnement du
matériel a ét¢ développée, complétée par la conception et la réalisation d’une cellule
spécifique de transport/stockage. Cependant, ce nouvel ensemble n’a pu étre utilisé en
conditions réelles.

Une fois le dispositif de prélevement opérationnel, la seconde phase de cette étude a
concerné la caractérisation physique et chimique des échantillons de suie. La morphologie, la
structure, et les distributions en taille des particules primaires et des agrégats de suie ont été
déterminées a partir de I’analyse de clichés de microscopie électronique. De méme, la
dimension fractale D, et le diamétre de giration d, ont ¢té établis. Cet ensemble de
caractéristiques physiques a été complété par la détermination de la composition chimique
¢lémentaire des particules de suies et de I’identification, au moins partielle, des groupements

fonctionnels présents. Notons qu’un tel ensemble de données physico-chimiques des
particules de suie émises par un turboréacteur n’existaient pas jusqu’alors dans la littérature.

Les résultats obtenus sur les suies émises par les turboréacteurs CFM56-5C et CFM56-5B
étudiés, montrent :

- des similitudes sur :

o les valeurs de la dimension fractale des agrégats

o les distributions en taille des agrégats et des particules élémentaires
o la composition chimique élémentaire

o lanature des groupes fonctionnels présents

- des différences sur :

o le nombre moyen de particules primaires composant un agrégat de suie
o le diametre de giration moyen des agrégats

Cette étude a également permis de réaliser une comparaison entre les tailles de particules
primaires mesurées par microscopie €lectronique a balayage et microscopie €lectronique en
transmission. Il apparait d’importantes différences, principalement liées a la préparation des
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CONCLUSION

¢chantillons en MEB, et nos résultats indiquent qu’il est préférable de réaliser ce type
d’analyse par MET pour s’affranchir de ce biais.

La comparaison des propriétés physico-chimiques des suies issues des turboréacteurs
CFMS56 avec celle issues d’autres sources de combustion (automobiles, biomasse...) a permis
de mettre en évidence une différence sur la taille du diamétre géométrique moyen des
particules primaires. En effet, les sphérules émises par les deux CFM56 présentent des
dimensions plus petites que celles couramment mentionnées dans la littérature pour les autres
sources d’émission. De plus, nous avons déterminé de facon systématique une distribution
log-normale de la taille des particules primaires de suie alors qu’elle est gaussienne pour les
autres sources de particules. Ce type de comportement est peu fréquent pour un processus de
combustion et mériterait de faire 1’objet d’une étude plus approfondie afin d’en connaitre
’origine.

Au contraire de nos résultats sur les distributions en taille des particules primaires de suie,
les résultats sur les distributions en taille des agrégats sont en bon accord avec les données de
la littérature concernant les émissions de moteur d’avion. A I’image de ce qui est mesuré par
les compteurs de particules, les distributions que nous avons établies pour le diameétre de
giration des agrégats de suie suivent une loi log-normale avec une valeur géométrique
moyenne de plusieurs dizaines de nanomeétres.

Notre ¢étude montre également que des différences significatives existent entre les
¢chantillons de suie issus d’une chambre de combustion et ceux collectés derriére un moteur
d’avion. Elles concernent notamment la structure des particules primaires de suies. Dans le
premier cas, un mélange de particules composées de carbone structuré et de particules
composées de carbone amorphe est observé, alors que dans le second seules des particules
composées de carbone structuré sont observées. Les autres différences notables concernent la
composition chimique ¢lémentaire, ou bien encore la matrice (huile,...) environnant les suies.
Notons aussi que, bien que les moteurs utilisés ici appartiennent a la méme famille et que le
fonctionnement de leur chambre de combustion est similaire, nous avons observé des
propriétés physiques des agrégats légeérement différentes sur nos échantillons. Tous ces
¢léments mettent en évidence que des études menées sur une chambre de combustion seule ne
peuvent suffirent a représenter les caractéristiques des émissions particulaires d’un
turboréacteur.

Les perspectives de cette étude sont nombreuses et peuvent étre réparties selon deux axes.
Le premier concerne la phase de prélevement qui peut étre améliorée. En effet, d’autres types
de capteurs et d’instruments peuvent étre associés au dispositif actuel pour réaliser par
exemple des mesures de vélocimétrie et de composition chimique de la phase gazeuse (CO,,
NOx...). Ceci permettrait de caractériser I’ensemble des émissions de particules et de gaz par
les moteurs placés sur le banc d’essai SNECMA. Une corrélation serait alors envisageable
entre la composition chimique de la phase gazeuse et la présence de certaines fonctionnalités
chimiques présentes sur les particules lorsqu’elles vieillissent dans la plume du réacteur puis
dans I’atmosphére. Par ailleurs, la mise en ceuvre d’une ligne de prélévement autoriserait
’utilisation de compteurs de particules du type SMPS, ELPI ou FMPS et des précipitateurs
¢lectrostatiques pour établir en temps réel les distributions en taille et en nombre des
particules selon des diamétres particuliers a chacune de ces techniques. Ces distributions
pourraient alors étre confrontées a celles déterminées ex-situ par les méthodes de microscopie
¢lectronique que nous avons utilisées pour établir des relations fiables entre les différents
diamétres géométrique, de giration, et de mobilité électrique. Il serait également intéressant de
réaliser une étude spécifique des émissions de chacune des phases de vol (parking, roulage,
décollage, vol de croisicre, et atterrissage) afin de connaitre les différences éventuelles de
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propriétés physico-chimiques des particules liées a chacun des régimes de fonctionnement des
moteurs. Enfin, il serait important de réaliser I’ensemble des mesures sur d’autres types et
d’autres familles de moteurs pour connaitre les similitudes et/ou les différences de propriétés
physico-chimiques des suies émises. Cela permettrait de proposer aux modélisateurs un
ensemble de paramétres caractéristiques des particules émises pour chaque type (ou famille)
de moteur, ou encore de proposer un jeu de parametres unique pour I’ensemble d’une famille
de moteurs si les propriétés physico-chimiques s’avérent homogenes.

Le second axe concerne les techniques de caractérisation utilisées et I’'utilisation des
données expérimentales. En effet, d’autres techniques complémentaires comme la
microscopie a force atomique (AFM), ou la tomographie, pourraient étre mises en ceuvre pour
contribuer a une meilleure description de la structure 3D de la suie. De méme, il serait
intéressant de déterminer la porosité des suies car elle a des conséquences trés importantes
vis-a-vis des propriétés thermodynamiques et de la réactivité de ces suies avec les gaz
atmosphériques, et notamment 1’eau. Ces données pourraient étre intégrées dans des modeles
moléculaires afin d’améliorer leur représentativité d’une part, et d’autre part d’identifier et
comprendre les mécanismes moléculaires mis en jeu dans les interactions particules-gaz, ou
encore les processus de nucléation de la glace qui conduisent a la formation de trainées de
condensation et de cirrus articficiels. Enfin, il me semble trés important & 1’heure actuelle
d’effectuer des études toxicologiques concernant I’impact de ces nanoparticules sur la santé.
Ce travail, a I’interface de plusieurs disciplines, nécessite 1’identification et la quantification
des molécules organiques présentes a la surface des agrégats de suie et la réalisation des tests
biologiques sur 1’assimiliation de ces nanoparticules par des entités vivantes. Ces
informations sont essentielles dans le cadre de la gestion de I’impact sanitaire de 1’activité
d’un aéroport sur ses riverains, sur ses employés et dans une moindre mesure sur les passagers
qui ne sont soumis qu’a des temps d’exposition relativement courts.
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ANNEXES

ANNEXE IT

Etude de répétabilité intra-journaliére des prélévements de suie collectés derriére le
moteur CFMS56-5C via la détermination des distributions en taille de particules

primaires
Distribution | ay(m) | ao(%) | ay(@m)| Nipas gombﬁe 22
e cycle
Jour 1 204 | 1934 | 046 | 4922 16 0,9987
Membrane 1 | 26,5 | 1507 | 0,46 1466 16 0,9837
Membrane2 | 18,3 | 26,14 | 038 1380 16 0,9972
Membrane 4 | 20,0 | 20,83 | %44 | 2076 16 0,9953

Tableau 43 Comparaison des coefficients des distributions en taille des particules primaires
de suie mesurées lors du jour 1 de collecte derriere le moteur CEM56-5C lors de
cycles décollage/atterrissage sur plusieurs membranes de porosité 0,22 um

Distribution aj(nm) | ag(%) |ay(mm)| Ny geog;tﬁz R2
Jour 2 21,7 18,24 0,45 3750 26 0,9930
Membrane 7 19,7 25,76 0,36 1930 26 0,9953
Membrane 10 27,4 14,52 0,46 1820 26 0,9865

Tableau 44 Comparaison des coefficients des distributions en taille des particules primaires
de suie mesurées lors du jour 2 de collecte derriere le moteur CEM56-5C lors de
cycles décollage/atterrissage sur plusieurs membranes de porosité 0,22 um

Distribution aj(nm) ag(%) | ar(mm)| Ny 21602;32 R2
Jour 3 27,2 1426 | 047 | 4822 21 0,9775
Membrane 7 | 38,4 15,09 | 0,33 1046 21 0,9410
Membrane 9 | 31,4 14,87 | 0,38 2179 21 0,9819
Membrane 11 | 202 | 21,12 | 042 1597 21 0,9902

Tableau 45 Comparaison des coefficients des distributions en taille des particules primaires
de suie mesurées lors du jour 3 de collecte derriere le moteur CEM56-5C lors de
cycles décollage/atterrissage sur plusieurs membranes de porosité 0,40 um
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ANNEXE III

Mesure des variations de masse des filtres en fibres de verre (GFF) et en quartz (Q) lors
des campagnes d’études des moteurs CFM56-5C et du CFM56-5B

Référence de

S . GFF13| GFF1 | GFF2 | GFF3 |GFF14| GFF5 | GFF7 | GFF8 | GFF15
I’échantillon

Nombre de cycles

) . blanc 16 16 16 blanc 16 16 16 | blanc
d’exposition

Variation de

0,0 1,0 0,3 0,8 -0,1 0,8 14 | 1,2 0,0
masse (mg)

Référence de

”r . GFF29 | GFF31 | GFF32 | GFF33 | GFF34 | GFF30
I’échantillon

Nombre de cycles

, . blanc 21 21 21 21 blanc
d’exposition

Variation de

0,1 1,1 1,1 1,3 1,5 0,0
masse (mg)

Référence de

S . GFF27| GFF9 |GFF10 | GFF11 |GFF12|GFF28
I’échantillon

Nombre de cycles

) . blanc 47 47 47 47 blanc
d’exposition

Variation de

0,1 2,2 2,9 2.4 3.3 0,1
masse (mg)

Référence de
I’échantillon

QI3 | Q1 | Q | Q3 | Q4| Q4 | Q6 | Q8 | Q15

Nombre de cycles

) . blanc 16 16 16 blanc 16 16 16 | blanc
d’exposition

Variation de

-0,1 -0,7 0,4 0,0 0,0 -0,7 | 0,7 | -0,4 | 0,1
masse (mg)

Référence de
I’échantillon

Q31 | Q33 | Q34 | Q35 | Q36 | Q32

Nombre de cycles

, . blanc 21 21 21 21 blanc
d’exposition

Variation de
masse (mg)

Référence de
I’échantillon

Q29 | Q9 | Q20 | Qi1 | Q12 | Q30

Nombre de cycles

, . blanc 47 47 47 47 blanc
d’exposition

Variation de

0,2 0,4 0,9 2,5 1,9 0,1
masse (mg)

Tableau 46 Variation de masse des filtres en fibres de verre (GFF) et en quartz (Q) exposés
aux émissions du moteur CFM56-5C
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ANNEXES

Référence de

- : GFF2 | GFF11 | GFF21 | GFF22 | GFF23 | GFF24
I’échantillon
NOII’lbI‘C de. gycles blanc | blanc | blanc | blanc | blanc | blanc
d’exposition
Variationde |5 | o5 | 00 | 02 | 02 | 02
masse (mg)
Référencede | crps| GrE4 | GFFS | GEF6 | GEF7 | GFF10 | GFF17 | GFF19 | GFF20
I’échantillon
Nombre de cycles | 5, | 4, 37 37 37 37 37 37 37
d’exposition
Variation de 06 | 07 | 04 | 05 1.0 | 04 | 1. 07 | 06

masse (mg)

Tableau 47 Variation de masse des filtres en fibres de verre (GFF) et en quartz (Q) exposés
aux émissions du moteur CFM56-5B
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ANNEXE IV
Fiches de certifications des moteurs CFM56-5C, CFM56-5B et D-30-KU

Fiche de certification du moteur CEFM56-5C

ICAO ENGINE EXHAUST EMISSIONS DATA BANK

SUBSONIC ENGINES

ENGINE IDENTIFICATION: CFM56-5C3/P BYPASS RATIO: .7
UNIQUE ID NUMBER: 7CMD4 6 PRESSURE RATIO (m.,): 29
ENGINE TYPE: MTF RATED QUTPUT (F,) (kN}: 143.33
REGULATORY DATA
CHARACTERISTIC VALUE: HC co NOx SMOKE NUMBER
Dy/Foo (g/kN) or SN 10.2 52 55.4 14.9
AS 3 OF ORIGINAL LIMIT 52,0 % 44.6 & 56.3 % 69.5 %
AS % OF CAEP/2 LIMIT (NOx) 70.4 %
AS % OF CAEP/4 LIMIT (NOx) 84.3 %
ATA STATUS TEST ENGINE STATUS

- PRE-REGULATION x NEWLY MANUFACTURED ENGINES

X CERTIFICATION - DEDICATED ENGINES TO PRODUCTION STANDARD

- REVISED [(SEE REMARKS) - OTHER (SEE REMARKS)
EMIS S STATUS CURRENT ENGINE STATUS

% DATA CORRECTED TO REFERENCE (IN PRODUCTION, IN SERVICE UNLESS OTHERWISE NOTED)

[ANNEX 16 VOLUME II} - OUT OF PRODUCTION
- OUT OF SERVICE
MEZ DATA
POWER TIME FUEL FLOW EMISSIONS INDICES (g/kg)
MODE SETTING minutes kg/s HC co NOx SMOKE NUMBER
{#Fo0)
TAKE-OFF 100 0.7 1,316 Q 0.8 31.6 1156
CLIME QUT 85 2.2 1.085 0 0.7 25.1 -
APPROACH 30 1.0 0.355 0 1.9 9.6 -
IDLE 7 26.0 0.112 5.4 33.4 4 -
LTQ TOTAL FUEL (kg) or EMISSIONS (g) 458 943 6142 6858 o
NUMBER OF ENGINES 1 1 1 I
NUMBER OF TESTS 3 3 3 3
AVERAGE D,/F,, (g/kN) or AVERAGE SN (MAX) 6.6 12.8 47.8 11.6
SIGMA {D,/Fs in g/kN, or SN) - - - -
RANGE {D,/F., in g/kN, or SN) - = - =
ACCESSORY LOADS
POWER EXTRACTICN 0 (kW) AT - POWER SETTINGS
STAGE BLEED 0 %t CORE FLOW AT - POWER SETTINGS

ATMOSPEERIC CONDITIONS FUEL
BARCMETER (kPa) 97.77 - 98.11 SPEC Jet A
TEMPERATURE (K] 286 - 295 H/C 1.95
ABS HUMIDITY |[kg/kg) 0.0061 - 0.0074 AROM (%) 17.3
MANUFACTURER: CFM International
TEST ORGANIZATION: CFM56 Evaluation BEngineering
TEST LOCATION: PTO Site IV-D
TEST DATES: FROM 04 Jun 81 05 Jun 91
REMARKS

2. Engine S/N 740-105
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ANNEXES

Fiche de certification du moteur CFM56-5B

ICAO ENGINE EXHAUST EMISSIONS DATA BANK
SUBSONIC ENGINES

ENGINE IDENTIFICATION: CFM56-5B3/P BYPASS RATIO: 5.6
UNIQUE ID NUMBER: 3CMO025 PRESSURE RATIO (mg): 32.78
ENGINE TYPE: TF RATED OUTPUT (F..) (kN): 142.35
REGULATORY DATA
CHARACTERISTIC VALUE: HC co NOx SMOKE NUMBER
Dy/Fis {/kN) or SN T 32.5 68,2 .0
AS § OF ORIGINAL LIMIT 32.3 % 27.5 % €4.6 % 32.6 %
AS % OF CAEP/2 LIMIT (NCx ) 80.8 %
AS $ OF CAEP/4 LIMIT (NOx) 84.0 %
DAT2Z STATUS NGI I
= PRE-REGULATION *® NEWLY MANUFACTURED ENGINES
= CERTIFICATION - DEDICATED ENGINES TOC PRODUCTTON STANDARD
- REVISED (SEE REMARKS) = OTHER (SEE REMARKS)
EMISSIONS STATUS CURRENT ENGINE STATUS

% DATA CORRECTED TC REFERENCE
(ANNEX 16 VOLUME II}

MEASURED DATA

(IN PRODUCTION,
- OUT OF PRODUCTION
= OQUT CF SERVICE

IN SERVICE UNLESS CTHERWISE NOTED)

POWER TIME FUEL FLCW EMISSIONS INDICES (g/kg)
MODE SETTING minutes kg/s HC co NOx SMOKE NUMBER
($Fo0)
TAKE-OFF 100 0.7 1.43 0.1 0.8 = i =
CLIMB QUT 85 2.2 1.141 Q.2 0.9 28.5 -
APPROACH 30 4.0 0.366 0,5 1.7 11.3 =
IDLE 7 26.0 05118 3.8 33,2 4.7 =
LTQ TOTAL FUEL (kg) or EMISSIONS (g) 478 708 E AL 8360 =
NUMBER OF ENGINES 1 1 1 1
NUMBER OF TESTS 3 3 3 3
AVERAGE D,/Fo. (g/KN) or AVERAGE SN (MAX) s 26.48 58.81 5.4
SIGMA (D./F,. in g/kN, or SN) = = = =
RANGE (D,/F,, in g/kN, or SN) = = = =
CESSORY LOAD
POWER EXTRACTION o} (kW) AT = POWER SETTINGS
STAGE BLEED (o} % CORE FLOW AT = POWER SETITINGS

ATMOSPHERIC CONDITIONS FUEL
BARCMETER (kPa) 98.2-99.6 SPEC Jet A
TEMPERATURE (K) 281.5-2B3.6 H/C 1,92
ABS HUMIDITY (kg/kg) .0065-.0075 BAROM (%) 19
MANUFACTURER: GE

TEST ORGANIZATION:
TEST LOCATICN:
TEST DATES:

CFM56-5B Eval Engineering

FROM Nov 95

REMARKS

1. FAA Certification Report CR-797/P,
2. Engine 8/N 779-194/1

June 85.

Techspace-Aero Facility, Liege, Belgium
TO
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Fiche de certification du moteur D-30-KU

ICAO ENGINE EXHAUST EMISSIONS DATA BANK
SUBSONIC ENGINES

ENGINE IDENTIFICATION: D-30KU BYPASS RATIO; 2.35
UNIQUE ID NUMBER: 1AR003 PRESSURE RATIO (mg,): 17.4
ENGINE TYPE: MTF RATED OUTPUT (F,,) (kN): 112.7
REGULATORY DATA
CEARACTERISTIC VALUE: EC co NOx SMOKE NUMBER
D,/Fas (g/kN) or SN 37.4 191.7 43.8 29.5
AS % OF ORIGINAL LIMIT 191.0 % 162.5 % 58.6 % 128.7 &
AS % OF CREP/2 LIMIT (NOx) 73.2°%
AS % OF CAEP/4 LIMIT (NOx) 93.5 %
DATA STATUS IE N T
- PRE-REGULATION - NEWLY MANUFACTURED ENGINES
- CERTIFICATION - DEDICATED ENGINES TO PRODUCTION STANDARD
% REVISED (SEE REMARKS) x OTHER (SEE REMARKS)
MISSTONS STATU: CURRENT ENGINE STATUS

- DATA CORRECTED TO REFERENCE

{(IN PRODUCTICN, IN SERVICE UNLESS OTHERWISE NOTED)

(ANNEX 16 VOLUME II} x QUT OF PRODUCTION (DATE: - |}
- QUT OF SERVICE
EASURED DATA
POWER TIME FUEL FLOW EMISSIONS INDICES (g/kq)
MODE SETTING minutes kg/s HC co NOx SMOKE NUMBER
(3F)
TAKE-OFF 100 047 1.52 0.3 2.8 16.3 =
CLIMB OQUT 85 L4 1.3 0.4 3.1 12.6 =
APPROACH 30 4.0 0.5 1.2 11.8 shEk -
IDLE 7 26.0 0.2 10.5 S4 LAk -
LTO TOTAL FUEL (kg) or EMISSIONS (g) 691 3753 20341 4720 -~
NUMBER OF ENGINES ] 5 5 1
NUMBER OF TESTS 5 5 5 1
AVERAGE D,/F., (g/kN) or AVERAGE SN (MAX) 33:.3 180.5 41.9 2209
SIGMA (DP/FW in g/kN, or SHN) 6.55 33.4 3.15 =
RANGE (Dp/F.. in g/kN, or SN) - - - -
ACCESSORY S
POWER EXTRACTION o] (kW) AT = POWER SETTINGS

STAGE BLEED 4] % CORE FLOW T - POWER SETTINGS
ATHMOSPHERIC CONDITTONS FUEL
BARCMETER (kPa) 102.6-102.7 SPEC TS-1
TEMPERATURE (K] 292 - 294 H/C 2
ABS HUMIDITY (kg/kq) .0078%8 ARCM (%) 1B.6
MANUFACTURER: AO 'Aviadgatel'
TEST ORGANIZATION: State Inst for Civ Aviation
TEST LOCATION: Sheremetievo, Moscow
TEST DATES: FROM 19 Jul 8% TO =
REMARK
1. Data obtained on aircraft (Il-62M)

2. In-service engine(s), tested after owverhaul
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Experimental characterization of the physico-chemical properties
of soot particles emitted by an aircraft engine

Biomass burning and fossil fuel combustion represent significant sources of particles in the
atmosphere. Soot particles emitted by aircraft engines in the troposphere and lower
stratosphere are also of importance since they have an impact on the global radiative forcing
in regard with condensation trails (contrails) that can evolve into cirrus clouds. Moreover, it
has already been established that these particles have an impact on the air quality, and their
sub-micrometer size is now a matter of questions regarding their effect on human health.

This study is devoted to determine the physico-chemical properties of soot particles
emitted by commercial aircraft engines, through various experiments. Soot samples are
collected behind CFM56-5C and CFM56-5B aircraft engines, in a test bench that belongs to
the SNECMA company (SAFRAN group). These engines are usually used to respectively
power long- and medium- hauls.

Various experimental techniques such as transmission electron microscopy (TEM),
scanning electron microscopy (SEM), X-ray energy dispersive spectroscopy (XREDS), and
Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR) are used to study the soot primary particles
morphology, structure, size distribution, elemental chemical composition, and to determine
the surface functional groups. Fractal dimension (D f) and gyration diameters (d g) of soot

aggregates are also determined.
Our experimental data show that:
- soot aggregates emitted by both engine have similar values of the fractal dimension

- soot primary particles and aggregates always exhibit log-normal size distributions and
have similar elemental chemical composition and functional groups

- aggregates have different gyration diameters according to the engine used

We also point out that the sample preparation, which is a prerequisite for SEM studies, has
a strong influence on the geometric mean value of the primary particles size distribution
determined from micrographs analyses. Consequently, we claim that TEM is more suitable
than SEM to characterize the size distribution of soot primary particles emitted by engines.

Keywords:

Soot, aircraft-engine, electron microscopy, size distribution, fractal dimension, structure,
morphology, elemental chemical composition






RESUME

Les émissions liées a la combustion de la biomasse et des carburants fossiles constituent
des sources significatives de particules dans I’atmospheére. Les particules de suie émises par
les turboréacteurs aéronautiques dans la basse stratosphére et la haute troposphére, zones
sensibles de I’atmospheére, ont un impact sur le forcage radiatif global de par la formation de
trainées de condensation qui peuvent évoluer en nuage de type cirrus. Par ailleurs, ces
particules de taille submicrométrique, dont 1’impact sur la qualité de 1’air est avéré, sont
¢galement source de questionnement quant a leur(s) effet(s) sur la santé publique.

La présente étude a pour objet la détermination expérimentale des caractéristiques
physiques et chimiques des particules de suie émises par des turboréacteurs d’avions
commerciaux. Les prélévements sont effectués sur un banc d’essai de la sociét¢é SNECMA
(groupe SAFRAN) par un dispositif mis au point au cours de ce travail et localis¢ derriere des
turboréacteurs CFM56-5C et CFM56-5B qui équipent respectivement des avions long-
courriers et moyen-courriers.

Diverses techniques expérimentales telles que la microscopie électronique en transmission
(MET), la microscopie électronique a balayage (MEB), la spectrométrie dispersive d’énergie
de rayons X (XREDS), et la spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRTF) sont
mises en ceuvre pour étudier la morphologie, la structure, la distribution en taille, la
composition chimique élémentaire des particules primaires de suie, et la nature des groupes
fonctionnels présents a leur surface. La dimension fractale ( D f) des agrégats de suie et leur

diametre de giration (d g) sont également établis.
Les résultats expérimentaux montrent que les suies émises par les deux turboréacteurs
¢tudiés présentent :
- des valeurs similaires de la dimension fractale des agrégats
- des distributions en taille log-normales pour les particules primaires et les agrégats
- des compositions chimiques élémentaires et des groupes fonctionnels trés similaires
- des diamétres de giration des agrégats qui différent

Par ailleurs, nous montrons que la phase de préparation des échantillons, préalable aux
observations en MEB, a une influence importante sur la valeur déterminée de la moyenne
géométrique de la distribution en taille des particules primaires. Par conséquent, nous
préconisons de réaliser I’étude des caractéristiques physiques des particules primaires de suie
acéronautique par MET plutot que par MEB.
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Suies, turboréacteur, microscopie ¢lectronique, distribution en taille, dimension fractale,
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