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Introduction

Introduction

La suie est une particule noire optiquement fortgnasorbante qui provient de la
combustion incompléte de combustibles fossilesefess gazole, fioul) ou de feux de
biomasse. Précisons que alors que I'on pensaitl'mogact de la suie sur la composition
atmosphérique était faible, de nombreuses étudmntes ont montré que la suie est une
espece plus polluante que prévue, affectant la ositipn chimique de I'atmosphere et le
bilan radiatif terrestre. Ces travaux sont maintér@incipalement dédiés a I'impact de la
suie sur le climat et la santé publique. Cependastétudes ne concernent pratiquement que
la troposphere, tandis que la recherche de lapcésge suie dans la stratosphére ne débute

gu’'a peine.

Dans le passé, on supposait que seules des gtietdiguides étaient présentes dans
la stratosphére. Néanmoins, une forte éruptionavidgie peut produire linjection directe
d’aérosols dans la stratosphéere. Par ailleurs, étéatrouvé trés récemment que dans la
stratosphére libre des particules volcaniques, mhaticules solides sont présentes: des
poussieres interplanétaires, des débris de dégmtitdy météoritiques et des aérosols
carbonés.

Les aeérosols stratosphériques jouent un rble irapordans la chimie de la
stratosphére et dans le bilan radiatif. Afin de uwiedocumenter les différentes
caractéristiques des aérosols dans la stratospleedeRC2E effectue depuis 15 ans des
observations a l'aide de différents instrumentss soallons et aussi a l'aide de données
satellites (GOMOS-Envisat). La combinaison de cesndes a permis d’identifier
'omniprésence d’'une quantité significative d’a@igsdans la stratosphere moyenne et de
mieux documenter le profil en altitude du nombrepdeticules. Il a été trouvé qu’au-dessus
de 40 km d’altitude, les particules de poussiéngsrplanétaires et celles provenant de la
désintégration des météorites sont les especesitaags. Bien que la désintégration des
méteéorites se produit dans la haute stratosphédans la mésosphere a toutes les latitudes,
ces aérosols solides peuvent étre transportés lgerségions polaires par la circulation
générale et peuvent redescendre dans la bassesglrate polaire. A des altitudes inférieures,
les particules de suie contribuent fortement adpugation d'aérosols. Ces suies proviennent

probablement de la combustion de la biomasse sotsstles latitudes.

17



Introduction

Les particules de suie peuvent avoir un effetatliseir la chimie de I'atmosphere et un
effet sur le climat par le biais du transfert réidlidl est donc important de les détecter dans la
stratosphere mais aussi de bien documenter leuttigyaeur distribution en taille et leurs
natures. Les mesures des instruments sous baltoa®sphériques combinées avec les
mesures satellites ont servi a mieux connaitreuéss stratosphériques mais la nature de ces
suies reste encore inconnue. La suie possede urghohogie fractale de forme irréguliere
trop complexe pour étre modélisée en utilisantiotie de Mie. Il est donc nécessaire de
disposer d'une base de données expérimentalesa@gfes optiques de différents types de
suie pour interpréter les mesures de télédéteaimparticulier en utilisant le radiométre sous
ballon stratosphérique MicroRADIBAL du Laboratod®ptique Atmosphérique (Lille).

Ce travail de thése s’inscrit dans cette strategievise a documenter a l'aide de
I'instrument PROGRAZ2-vis les propriétés optiquesdiféérents types de suies en lévitation
dans l'air et d’évaluer l'effet des conditions dembustion sur ces propriétés. Une
comparaison avec les propriétés optigues des sifipesées, obtenues avec l'instrument
PROGRAZ2-surf, sera discutée afin de mettre en éceldées différences liees aux conditions
de mesure. Finalement une comparaison de cesatdsaltec ceux obtenus avec différents
types de sable sera aussi présentée, dans le hiiffétencier la signature optique des suies

de celle d’autres particules.

Ce travail de thése s’articulera autour de 5 egurti

« La premiére partie sera consacrée a un rappel gapit les couches
atmosphériques, le bilan et le for¢cage radiatif,Iaudéfinition des aérosols et
leurs réles dans le bilan radiatif terrestre. lashhiques dédiées a la détection
des aérosols stratosphériques seront détaillées.

» Dans la deuxiéme partie, la nature, I'émissiongiféusion et les 3 états de
polarisation de la lumiere seront décrits. Une dpsBon de l'interaction de la
lumiére avec la particule suivant sa taille etdagueur d’onde sera discutée.
Enfin quelques modéles de diffusion de la lumiéest cités et leurs limites
seront présentées.

» La troisieme partie sera dédiée a la descriptiomust caractéristiques des
instruments PROGRA2 (PRopriétés Optiques des GrAsisonomiques et

Atmosphériques).
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* Dans la quatréme partie, les résultats des coulg®larisation et de radiance
obtenus avec différents types de sable en léuitaialéposé en surface seront
compareés.

* La cinquiéme et derniere partie sera d’abord ctugsi d’'un rappel sur la
formation des suies et sur les termes liés a leomphologie. Ensuite une
description des échantillons et de leurs modesrdduption sera présentée.
Enfin, les résultats obtenus avec différents tygessuies seront discutés et

comparés a ceux obtenus avec des échantillondte sa
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Chapitre 1

Généralités: aerosols et techniques de mesures
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Généralités: aérosols et techniques de mesures

1.1 Introduction

Ce chapitre introduit des généralités sur latnhesp terrestre: les couches
atmosphériques, le bilan radiatif, les aérosolarsleorigines et leurs réles sur le forcage
radiatif. On détaillera les aérosols stratosphé@&sgjleurs origines et les instruments dédiés a

leur détection.

1.2 Structure verticale de I'atmosphére

L’atmosphere terrestre est I'enveloppe gazeusewpoiure la terre. Elle est constituée
de 4 couches: la troposphére, la stratosphérendaosphére et la thermospheére. Les
différentes couches atmosphériques sont défingrtar du profil vertical de la température.
La figure 1 montre que les gradients thermiquegeraen fonction de l'altitude. Les couches
ou apparaissent les inversions de températureagppatiées les couches intermédiaires. Elles
sont qualifiées par le suffixe « pause ». La teghere (située entre le sol et la tropopause) se
caractérise par : un gradient vertical négatifefepérature d’environ 6.5 K.k la présence
d’'une grande quantité d’eau (vapeur, liquide, ®)liet de fortes instabilités dues aux
contrastes thermiques a la surface de la Terréxdpmpause varie entre 8 et 18 Km selon la
latitude et la saison. La stratosphére située agudede la troposphére (jusqu’a une altitude
autour de 50 km) est caractérisée par un gradieriical de température positif dd a la
présence de la couche d’'ozone qui absorbe le rayoant solaire ultraviolet et réémet dans
I'infrarouge. La stratosphere est le siége d’'umeutation essentiellement horizontale ce qui
permet le transport des constituants a de grandemdes, la composante verticale étant trés
faible. Au dessus de la stratosphére se trouve tsp@ére (séparée de la stratosphére par la
stratopause), elle s’étend jusqu’a 85 km et estat@risée par un gradient vertical négatif de
température. Au sommet de la mésosphere, I'atmospditeint les valeurs minimales de
température. La mésopause est la couche interm&dsdiparant la mésosphere de la
thermosphére. Cette derniere est caractériséenpgnadient vertical de température positif da
au rayonnement solaire et peut s’étendre jusquig. g 500 km d’altitude.

Dans cette étude la stratosphere est la partieapus intéresse. La basse stratosphere
va de la tropopause vers 20 km, la stratosphereenm@yse situe a une altitude autour de 30
km et la haute stratosphére est en dessus de 30 km.

22



Généralités: aérosols et techniques de mesures
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Figure 1 : Profil de température montrant les difféentes couches atmosphériques

1.3 Bilan et forcage radiatif

Le bilan radiatif terrestre est la différence enti@nergie recue par la Terre
(rayonnement solaire incident) et I'énergie renwy@ayonnement solaire réfléchi +
rayonnement terrestre infrarouge). Il est exprimé ga valeur moyenne sur le globe et sur
I'année en unité d’énergie par seconde et par noame (W/ni). L'équilibre radiatif global
est établi lorsque la quantité de rayonnement entiést €gale a la somme du rayonnement

solaire réfléchi et du rayonnement infrarouge theua sortant (tellurique).

Le forcage radiatif définit toute perturbation IEguilibre radiatif global et possede
une grande importance dans les questions liéeschamgements climatiques. Il est donc

important de pouvoir le quantifier et de pouvoiptédire.

Les aérosols (voir section 1.4) participent a@rbitadiatif de la terre. La figure 2
montre la contribution des différents élémentsrirdeants sur le flux d’énergie journaliére
dans I'atmosphere terrestre en W/m2 pour une testymér de surface de 15°C d’apres Kiehl
et Trenberth (1997). Cependant l'interaction duormement solaire avec I'atmosphere, la
biosphére et les océans est aussi compliquée ceaeqdi les incertitudes sur le bilan

énergétique tres importantes. En particulier leritudes provoquées par les interactions
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rayonnements/aérosols sont trés importantes. Demachiffres sont indicatifs, ils ne sont

connus qu’a quelques W/mz pres.
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Figure 2 : Bilan d’énergie journalier dans I'atmosghere terrestre en W/mz2 pour une
température de surface de 15°C. Extrait de Kiehl eTrenberth (1997)

1.4 Aérosols

Les aérosols désignent les particules solidesgoides a I'exception des gouttelettes
d’eau et des cristaux de glace (les hydrométéayesit une vitesse de chute tres faible. Leurs
trajectoires suivent alors I'écoulement de I'ais. $ont alors considérés en suspension dans

I'atmosphére.

1.4.1 Origines des aérosols

Les aérosols sont divisés en deux familles : lessaés primaires (de 0,1 a quelques
dizaines de micrometres de diamétre) émis direateper la terre ou par I'espace sous forme
liquide ou solide ; et les aérosols secondairamndgrdans I'atmosphére a partir de composés
déja présents dans I'air comme les espéces gazéweseaérosols peuvent avoir des origines
naturelles ou anthropiques. Les différentes origjides aérosols ainsi qu’'une estimation de

leurs flux d’émission par an sont fournies dansbdeau ci-apres.
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Origine de la Sources Flux (Mt/an)
source Estimation Estimation
moyenne | Min. et Max.
Naturelles (90%) | PRIMAIRES
Poussieres minerales 2 000 1 000-3 000
Sels de mer 3 000 1 000-10 000
Cendres volcaniques 33 4-10 000
Carbone organique
(> 1 pm) (debris, cires 56 26-90
vasculaires, ...)
SECONDAIRES
Sulfates biogeniques 90 80-150
Sulfates volcaniques 21 9-50
Carbone organique
(oxydation COV’ 16 8-40
biogeniques)
Mitrates < Z2-8
TOTAL 5220 2130-23 340
ANTHROPIQUES | PRIMAIRES
(10%) Carbone oreanigue
(0-2 pm)
Feux de vegetation 54 45-80
Comb. fuel fossile 28 10-30
Carbone elementaire
{0-2 um)
Feux de veégetation 5,7 5-9
Comb. Fuel fossile 6,6 6-8
Poussieres industrielles 100 40-130
SECOMDAIRES
Sulfates 120 70-220
Mitrates 14 10-20
Carbone organique
(oxydation des COV 1 0,5-2
anthropiques)
TOTAL 330 250-660

Tableau 1 : Flux d’émission de particules en Mt/arfLMt = 10° tonnes).

Extrait du livre de Delmas, 2005. Ces données sassues des travaux d’Andreae, 1997
et de I'lPCC, 2001

1.4.2 Effet des aérosols sur le climat

Ces derniéres années, beaucoup de travaux de adeebant été effectués sur I'effet
des aérosols sur le climat suite aux activitésraptques qui causent une augmentation de

leur concentration. Les aérosols influent le biladiatif terre-atmosphére selon deux effet un
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effet direct et un effet indirect. Pour une étudtadlée le lecteur peut consulter les travaux de
Haywood et Boucher (2000).

1.4.2.1 Effet direct des aérosols

L'effet direct des aérosols correspond a leursrattions avec les rayonnements
solaire ou terrestre (absorption et diffusion)edt déterminé par les propriétés optiques de
I'aérosol c'est-a-dire le coefficient d’extinctidfglbédo et la fonction de diffusion angulaire
(Kiehl et Briegleb, 1993). Cet effet peut étre affet négatif et donc un effet de
refroidissement quand les aérosols réfléchissest partie du rayonnement incident vers
I'espace (effet parasols). Les aérosols peuvenitapart absorber le rayonnement Infra
Rouge réfléchi par la surface de la Terre donnardi ain effet positif et donc un effet de

réchauffement.

1.4.2.2 Effet indirect des aérosols

L'effet indirect des aérosols correspond a leutgractions avec les nuages. Les
aérosols peuvent ainsi modifier la microphysiqes, propriétés radiatives et la durée de vie
d'un nuage. Les principaux parameétres permettentdéterminer l'effet indirect est
I'efficacité d'un aérosol a agir en tant que nogawcondensation des nuages. Cela dépend de
la taille, de la composition chimique et de |I'enminement ambiant de |"aérosol (Penner et
al., 2001). Le premier effet indirect appelé pardpport IPCC 2007 « I'effet d’albédo des
nuages >cloud albedo effectgngendre I'augmentation de I'albédo des nuages.aéeosols
servent comme noyaux de condensation a la vap@&audatmosphérique ; ils engendrent
alors 'augmentation du nombre de gouttelettes danmsuage (la taille de ces dernieres est
alors plus petite). La surface de réflexion destigbettes augmente augmentant ainsi I'albédo
des nuages (Lohmann et Feichter, 2005).

Le second effet indirect appelé par le rapport IPZID7 « effet durée de vie du
nuage »¢loud lifetime effect®st la conséquence de 'augmentation du nombrealteipttes
dans un nuage et donc la diminution de leurs taikensi ces gouttelettes précipitent moins
facilement car elles n'atteindront pas la tailledala de laquelle apparait la précipitation
(faible vitesse de chute) affectant ainsi la dutéerie moyenne du nuage. La figure 3 montre

le premier et le second effet indirect d’apréstilasaux de Haywood et Boucher (2000).
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Les aérosols peuvent aussi agir sur I'hnumiditétinedade I'atmospheére ce qui conduit
a une modification du couvert nuageux, et doncadgaige climatique des nuages (effet semi-
direct).

\___Incident N Tap of the atmasphere | \ \

’
/!
\/
i
T

g f ™

N

it
s

Surface
Increased CDNC Drizzle suppression Increased cloud height Increased cloud lifetime Indirect effect
(constant LWC) Increased LWC (Pincus and Baker, 1994) (Albrecht, 1989) onice clouds
‘ “Twomey”" effect . . + Contrails
The "first" indirect effect The "second” indirect effect

Figure 3 : Diagramme montrant I'effet indirect desaérosols sur le bilan radiatif. Extrait
de Haywood et Boucher (2000)

1.5 Aérosols stratosphériques

Actuellement il est admis que les principales féamildes aérosols stratosphériques
sont constituées des gouttelettes de liquide coégsod'un mélange d'eau et d'acide
sulfurique. Néanmoins, une forte éruption volcaeigoeut produire l'injection directe
d’aérosols dans la stratosphere. Par ailleursgtéarouvé que dans la stratosphére libre des
particules volcaniques, des particules solides poddgentes : des poussiéres interplanétaires,
des débris de désintégration météoritiques et éiesals carbonés (Renard et al., 2008). Les
aérosols stratosphériques ont un effet sur la ehide I'atmosphére notamment par les
réactions hétérogenes qu’ils ont avec les espamdses et halogénées (Hanson et al, 1994 ;
1996) et un effet sur le biais du transfert raflidti est donc important de pouvoir les
guantifier. Les sections suivantes détaillent lié@mrntes études et techniques utilisées pour

la détection de ces aérosols.
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1.5.1 Détection des aérosols volcaniques dans laastisphere

Une forte éruption volcanique ayant une énergseasmportante elle peut traverser
la tropopause et perturber |"état de la stratogplier plus des especes gazeuses produites lors
d’une éruption, des particules de cendres soneggait émises dans |"atmosphére.

De nombreuses études ont été effectuées poundéegries propriétés physiques des
particules volcaniques, en particulier apres I'8ampdu mont Pinatubo en juin 1991 (Russell
et al., 1996), en utilisant diverses techniques nuesure tels que les observations de
télédétection par des instruments satellites (igext Deshler, 1998; Steele et al., 1999) et
des instruments sous ballon (Berthet et al, 202),photométres au sol (Dutton et al., 1994)
et lidars (Jager et al, 1995; Di Girolamo et aB@p et les mesures in situ avec des compteurs
de particules embraqués sous ballons (Deshler, 208B). Combinées avec les observations
antérieures, ces études ont fourni des estimasionsles dizaines d’années de I'évolution de
la teneur en aérosols stratosphériques apresuptidgrs volcaniques qui ont eu lieu au cours
de la deuxieme partie du XXe siecle (Bingen e2@04;. SPARC, 2006).

1.5.2 Détection de poussieres interplanétaires dalesstratosphere

La teneur moyenne en poussieres interplanétaires th stratosphere moyenne
attendue est d'environ i@articules par cipour les particules d’environym de diamétre
(Hunten et al, 1980; Biermann et al, 1996). Cesspigues proviennent des cometes et elles
peuvent étre également produites par les collistiastéroides. L'atmosphére de la Terre
rencontre tous les jours des dizaines de tonnesnat@riaux interplanétaires (Love et
Brownlee, 1993). De plus, des météorites se dépmné dans la moyenne et haute
atmosphére, produisant des débris plus ou moins. ddme tres faible quantité de ces
poussieres réussissent a pénétrer l'atmosphérestier et atteindre le sol. Appelées
"micrométéorites”, de quelquesm jusqu'a ~500um de diamétre, elles peuvent étre
recueillies aprés avoir été transportées a la cairée la Terre, principalement sur la neige
(Maurette et al., 1991 ; Vanderwood et al, 1996piatet al, 2007).

Renard et al. (2005a) ont détecté la présencegigraes solides depm de diametre
dans la stratosphére moyenne en utilisant des ewssous ballon, bien que leurs
contributions a la teneur globale en aérosol éstefaBrownlee (1985), Cziczo et al. (2001) et
Curtius et al. (2005) ont aussi trouvé ces mai&riadans la basse stratosphere a l'aide

d'instruments aéroportés (prélevement, spectroendérimasse).
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Des observations Lidar ayant détecté une augmentatiattendue de la teneur en
aérosols. Gerding et al. (2003) ont proposé que aEFesols puissent étre des débris
météoritiques ou de débris de propergol condersséigides fusées). Cela a été trouvé dans
I'Arctique pendant I'hiver 2000-2001 entre unetade de 25 km et 40 km, avec une forte
variabilité spatiale et temporelle pendant quelgoess. Klekociuk et al. (2005) ont détecté
une augmentation en concentration d’aérosols &n8@’altitude a l'aide d'un lidar, qui a été
bien identifiée comme provenant de la désintégnadione météorite de quelques metres de
diametre sur I'Antarctique le 3 Septembre 2004s 8miches de poussieres laissées par son
parcours été détectées par des mesures lidar. quweFd montre la morphologie d’'une
poussiere interplanétaire trouvée dans la straéwsph

Figure 4 : Image de microscopie €électronique montra la morphologie d’'une poussiére

interplanétaire (d’aprés Brownlee, 1985)

1.5.3 Détection des aérosols carbonés dans la strgtbére

Des petites particules carbonées ont été collectéesnment en 1984 par Chuan et
Woods par des instruments embarqués sous aviom Hhiet 21 km a des latitudes de 23°N a
68°N. Ces particules ont été identifiees commet&arigine météoritique.

En 1995, des mesures in situ utilisant une teclnijimpact embarqué sur l'avion
ER-2 ont collectées dans la haute troposphére ssebstratosphere des agglomérats de suie
(voir figure 5). Différents vols ont été conduitslés latitudes de 90 ° N a 45 ° S vers 21 km
d’altitude. Il a été suggéré que la combustion atberant d'aviation est la principale source
et que ces suies peuvent étre transportée a desledt plus élevées (Blake et Kalto, 1995).
La figure 5 montre la morphologie d’une suie cdléecen haute troposphere collectée lors de

ces vols.
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Des études théoriques proposent une explicatbam @ transport des particules de
suies vers des hautes altitudes (Rohatschek, 199&). auteurs proposent une force
d’'induction créée par la lumiere du soleil agissant les particules géomeétriquement
asymeétriques et fortement absorbantes comme les.dugs particules irradiées peuvent étre
transportées en altitude et leur temps de résidesicerolongé. Ce phénomeéne s’appelle la
gravito-photophorése. En 2000, Pueschel et alvénmuque 50 % des particules de suies
éjectées par le trafic aérien dans le nord-estogédn Atlantique peuvent étre transportées a
de plus hautes altitudes par effet de gravito-pttodeese. En 2004, Baumgardner et al. ont
montré que la suie pourrait étre la principale pafan d'aérosols dans la basse stratosphére
parmi les particules ayant une taille supérieu@®3aum, dans les latitudes de I'Arctique.
Baumgardner et al. (2004) et Schwarz et al. (2006)estimé la quantité relative de suies par
rapport a la quantité des aérosols liquides ebtaentration en masse moyenne en utilisant
des instruments sous avions. En appliquant lesséttitoriques de Hendricks et al. (2004),
ces auteurs ont conclu que la contribution des sams des avions par rapport a la
concentration totale en suie est faible; ils owina proposé que la suie provienne
principalement des activités anthropiques et das fie biomasse (voir tableau 1).

La concentration des suies aux moyennes latituittectée par Baumgardner et. al
(2004) et Schwarz et al. (2006) est d'environ 38 fius faible que dans I'Arctique. Ces
mesures indiquent une forte variabilité spatialdadeeneur en aérosols de suies en fonction
de la latitude. En 2007, Murphy et al. ont analigséomposition des particules individuelles
dans la basse stratosphere et ont constaté gpartesiles de suie principalement composées
de carbone et ayant un diameétre supérieur @3 peuvent rester pendant des mois dans
I'atmosphere. D'autre part, les particules d’oBgmétéoritiques possedent une quantité de
carbone (organique ou élémentaire) trés faibleeetantribuent probablement que peu a ce
fond de particule de suies.

Récemment, les mesures d’extinction par les alrasol'instrument GOMOS a bord
du satellite Envisat ont été effectuées dans leadloenvisible. Elles ont permis de mettre en
évidence dans la stratosphére (jusqu’a 30 km tlidi) des particules a faible dépendance

spectrale qui ont été définies comme étant des s{8alazar, 2010).
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Figure 5 : Image de microscopie électronique montra la morphologie d’un agglomérat

de suies collectées en haute troposphere. Extraié d.F. Blake and K. Kato (1995)

En plus de leurs roles sur le bilan radiatif, lages pourraient jouer un réle important
dans la chimie de la stratosphére (Lary et al. 198@kki, 1997). D'ou lintérét de
développer des techniques de mesures de ce typeosids dans la stratosphére détaillées

dans le paragraphe suivant.

1.6 Techniques de mesures des aérosols stratosphéagquen particulier
des suies)

Toutes les mesures de détection des suies présgmtEEdemment ont été mengées
situ dans la basse stratosphére ou a distance depsiisatiellites. La recherche de leur
présence dans la moyenne stratosphére peut édaugfé en utilisant des instruments sous
ballons qui peuvent atteindre des altitudes demQCekviron. En raison de la faible pression
dans la stratosphere et de la petite quantité cateeides particules, des instruments dédiés
uniguement a la troposphere et a la basse stramspie peuvent suffire pour détecter les
particules dans la stratosphére entiere (en adfjtuinsi des instruments spécifiques doivent
étre utilisés, comme les compteurs de particuleatosiphériques, les radiométres qui
mesurent la lumiere diffusée par les particuleslest spectrometres qui mesurent la
dépendance spectrale de l'extinction.

Toutes ces techniques qui utilisent les propriéfgues des aérosols sont difficiles a

interpréter séparément, car différents types deicpégs avec des distributions de taille
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différentes peuvent donner des réponses optiquesiraiitires. D’autre part l'utilisation des

hypothéses pour l'analyse des mesures brutes gmosam une forme sphérique des
particules, une distribution en taille qui suit daelog-normale et un indice de réfraction des
particules bien défini, pourrait conduire a deailtdss irréalistes (Renard et al., 2002b). Par
conséquent, il est nécessaire de combiner les egesi@s différents instruments afin d’'étre

capable de détecter la présence de particuleesal@hs la stratosphére.

1.7 Etudes expérimentales : Instruments de mesures

1.7.1 Compteur d’aérosols STAC

STAC (Stratospheric and Tropospheric Aerosols Gaminun compteur d’aérosols
utilisé au LPC2E, peut étre monté a bord de diffta® nacelles sous ballons stratosphériques
(Ovarlez et Ovarlez, 1995). Cet instrument fonagt®mans les conditions de basse pression
rencontrées dans la stratosphere moyenne, et géedter un faible nombre de particules
jusqu'a 10" particules par cth(Renard et al., 2005a). Les mesures sont réal@éesurs de
I'ascension du ballon, au cours d’'une descente Isatis ballon (si elle a lieu) et au cours de
la descente sous parachute. Les tailles de détedti® aérosols peuvent étre choisies avant le
vol, dans la gamme de diametre entre 0,3 au®)0 Les particules sont illuminées par un
faisceau lumineux émis par une diode laser a 780ethita lumiere diffusée est recue par un
photodétecteur a un angle de diffusion de 70 °.diameétres des particules sont donnés en
supposant que les particules sont non absorbantesngposées d’'un mélange d'eau et
d’acide sulfurique avec un indice de réfractionlgdb (Bemer et al., 1990). Cet instrument ne
peut fournir une information précise sur la disitibn en taille des particules solides ayant un
indice de réfraction comprenant une valeur difféexethe zéro pour la partie imaginaire de
I'indice (Renard et al., 2005a). Néanmoins, il p&ne utilisé pour détecter la présence de
telles particules, qui sont moins lumineuses qa@taittelettes de liquide, a condition qu’une

guantité suffisante de lumiére soit diffusée.

1.7.2 Dépendance de I'extinction de la longueur d’ale SALOMON

SALOMON (Spectrométrie d’Absorption Lunaire poi®bservation des Minoritaires
Ozone et NOx), un spectrométre sous ballon dévélaap LPC2E, permet de donner la
dépendance spectrale de I'extinction entre 400 # 6m (Berthet et al, 2002). La
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contribution de Rayleigh est calculée en utilisd&$ mesures de température et de pression
obtenues lors de l'ascension (a l'aide de capt@ursrd Vaisala) et les contributions de
l'ozone, NQ, NO;, et OCIO aux hautes latitudes, sont recherchéés gnustraites des
spectres. Les spectres résiduels obtenus correspioadla dépendance des aérosols de la

longueur d’onde. Les profils verticaux de I'extinotdes aérosols sont alors obtenus.

1.7.3 Le radiometre MicroRADIBAL

MicroRADIBAL (Micro Radiomeétre Ballon), instrumergous ballon développé au
LOA (Lille) permet de donner les courbes de radtaet les courbes de polarisation en
fonction de I'angle de diffusion. Les mesures seifitctuées dans 5 canaux dans le proche
infrarouge a 730 nm, 865 nm, 1000 nm, 1270 nm €01&m (Brogniez et al., 2003). Le
radiomeétre détecte la lumiére solaire diffuséellpsimosphére (gaz et particules). Grace a la
rotation de la nacelle autour de son axe vertieal, observations sont effectuées suivant
plusieurs angles de diffusion dans un plan horelonta diffusion de Rayleigh et les

contributions de surface sont retirées du signauméepour obtenir la signature des aérosols.

1.8 Reésultats de ces instruments

La combinaison des résultats de ces différentsuim&nts de mesures sous ballons, en
plus des données satellites, ont permis de mienraitre la nature des aérosols présents dans
la stratosphére sans aérosols volcaniques. Traeipaux résultats ont été obtenus par
Renard et al., 2008. En premier lieu, il y a unardité importante d'aérosols au dessus de 22
km. Deuxiémement, la population des aérosols etftret 30 km d'altitude semble contenir
des particules de suies qui proviennent probableaeha combustion de feux de biomasse,
bien que leurs véritables origines ne puissenepasre étre déterminées sans ambiguité. Une
forte variabilité spatio-temporelle du contenu aresa été mise en évidence avec notamment
la présence de couches fines sur quelques centdn@sétres de hauteur et étendues sur
guelques dizaines de km. Troisiemement, des coustrepermanentes d'aérosols composées
probablement de la désintégration des météoriteseme étre détectées généralement au-
dessus de 30 km d’altitude.

Les auteurs proposent une description de la teeeusérosols dans la stratosphére

sans aerosols volcaniques (Figure 6) :
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- La poussiére interplanétaire en faible concéiotmeest présente dans la stratosphére
entiere.

- En raison de la désintégration de météoriteg, amgmentation en concentration
d’aérosols sur plusieurs dizaines de kilometreg geuproduire dans la moyenne et haute
stratosphere.

- Les suies semblent étre présentes en « forteeatmation » (quelques particules par
cm®) dans la moyenne stratosphére, avec des augnomstdticales pouvant atteindre un
facteur 10 en concentration.

- Enfin, des mélanges de particules de suie etutfate sont présents dans la basse

stratosphere.

SHT Interplanetary dust background

Large local - .
40 enhancement of non -terrestrial material

30

20

10|

Altitude (km)
Figure 6 : Répartition verticale des différents tyges d aérosols stratosphériques a partir

des mesures des instruments sous ballons. Extraie dRenard et al. 2008

1.9 Conclusion

Les calculs théoriques ainsi que les études expétates montrent la présence de
guantités significatives de suies dans la stragsplce qui pourrait affecter le bilan radiatif
terrestre ainsi que la chimie de I'atmospheére. Davelles études par de nouveaux vols sous
ballons stratosphériques vont alors tenter de mikwximenter les suies stratosphériques.

Des travaux de laboratoire sont nécessaires poeuxminterpréter de nouvelles

mesures optiques sous ballons et depuis des t#ellle travail de thése s’inscrit dans cette
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stratégie. Il vise a documenter la différence elasesignatures optiques de différents types de
suies (ayant des morphologies différentes) proviesamlifférents modes de combustion et de
différents combustibles, ainsi que la différencdéreeries signatures optiques des mémes
échantillons ayant différentes distributions ddlé¢aiUne comparaison également avec les
propriétés optiques des différents types de salde’qn peut trouver dans I'atmospheére sera
discutée dans le but de bien différencier les sigea optiques des différentes particules
solides.

La base de données présentée dans ce travail thegtepropriétés optiques des
échantillons dans différentes conditions de meswesommencent par le milieu optique le
plus épais, les échantillons déposées en surfa@essds, vers le milieu le moins épais pour
les particules les plus petites de I'échantillonéuitation. La stratégie est de documenter au
mieux I'évolution des propriétés optiques de cediqdes dans les conditions les plus

diverses afin de dégager les grandes tendanceégissent la diffusion lumineuse.
Nous rappellerons dans le chapitre suivant lecipates lois de diffusion lumineuse,

en détaillant en particulier la polarisation quinstitue la part la plus importante de nos

mesures de laboratoire.
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Chapitre 2

Diffusion, polarisation et propriétés optiques
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2.1 Nature de la lumiéere

Au XVlle siécle, Newton pensait que la lumiéere etarmée de corpuscules. En 1678,
Huyghens propose un modéle ondulatoire de la luni&u XlIXe siecle, les expériences de
Young et Fresnel concernant la diffraction ont comé la théorie de Huyghens. En 1873, les
travaux théoriques de Maxwell, puis les expériembesHertz en 1885 ont prouvé que la
lumiére est une onde électromagnétique. En 1900x MEnck proposa de quantifier
I'interaction entre la matiere et la lumiere : &emes échangeraient des « quanta » d’énergie
avec l'onde lumineuse mais il n'expliqua pas I'ang de cette quantification. En 1905,
Einstein a rétabli I'aspect corpusculaire de laiduenen introduisant le concept de photon afin
d’expliquer l'effet photoélectrique. Actuellemeria physique admet la dualité onde-
corpuscule de la lumiere.

Dans cette partie, les ouvrages suivant ont éigési: « Polarisation de la lumiere » de Serge
Huard (1993), chez Masson. « Theory of reflectaarmk emittance spectrospcopy » de Bruce

Hapke (1993), chez Cambridge University Press.

2.1.1 Aspect quantique de la lumiere

L'énergie de la lumiére est "granuleuse”. Ce "gdiédmergie" est appelé photon. Pour
une onde monochromatique, chaque photon transportguantum (une certaine quantité
indivisible) d’énergie caractéristique de sa frémes(fréquence de la lumiere = coulekw)

(h étant la constante de Planckveitant la fréquence).
L’émission de l'onde lumineuse prend naissance Wesla transition descendante d’un
électron entre deux niveaux d’'un atome de la solréaergie perdue par I'électron est égale

ahv, énergie emportée par le photon.

2.1.2 Aspect vibratoire de la lumiere

La lumiere est une onde électromagnétique qui spage dans les différents milieux
sous forme d’onde. Elle peut étre représentée pareateur composé d’'un champ électrique
E(r t) et d'un champ magnétiqué(r,t). Outetr sont les coordonnées temporelle et spatiale

respectivement.

38



Diffusion, polarisation et propriétés optiques

2.2 Emission de la lumiere et polarisation

L’émission de la lumiere par une source classiqaeurte thermique, diode
électroluminescente, lampe spectrale, etc.) esiatigre incohérente. Les centres émetteurs
émettent a chaque instant et dans des directiofiéretites et aléatoires; ainsi une
superposition incohérente d’onde s’établit. Catt@i€re émise d’'une fagcon désordonnée est
dite naturelle c'est-a-dire non polarisée. Elle egirésentée par un vecteur de champ
électrigue E a un point défini de I'espace, la direction de dwmp électrique varie
rapidement et de maniere aléatoire avec le tengdurhiére naturelle peut étre transformée
en lumiere polarisée en utilisant entre autre ulargeur rectiligne qui permet le passage
d’une seule direction fixe du champ électridtieA la sortie, le champ électriqlevibre dans
une seule direction et dans ce cas la lumiére @sripée rectilignement. L'évolution des
champs électromagnétiques associés aux ondes epiqlarisées est identique dans tous les
points de I'espace.

La lumiere naturelle peut étre partiellement psieipar le phénomene de réflexion.
Une lumiere naturelle qui subie une réflexion sne surface lisse, peut réfléchir avec une
particularité qui privilégie une direction de tramssion du champ électrique polarisant ainsi
la lumiere. Ce phénomeéne peut étre observé sueigenla glace, I'eau, etc. La lumiére
diffusée par les molécules de l'atmosphére teaesst aussi une lumiére polarisée
(partiellement ou totalement suivant la positior’dieservateur).

Dans ce chapitre, nous ferons un rappel sur laealel la lumiére et les équations qui
permettent de décrire sa propagation, sa polarigasion interaction avec une surface et son

interaction avec une particule.

2.3 La diffusion de la lumiere

Lorsque la lumiere arrive sur une particule, unetipaest diffusée et l'autre est
absorbée diminuant ainsi son intensité. Nous notérésserons dans notre travail a la
diffusion sans changement de longueur d’onde. ffagion est définie comme le changement
de direction des photons au cours de leur propagati’'absorption correspond a la
transformation de la lumiere en d’autres formesneigie (chaleur, énergie de réaction

chimique, ...)
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Figure 7 : Schéma définissant les divers angles kajue la lumiere est diffusée

La lumiere est diffusée dans toutes les directemgparticulier suivant un angle dit « angle de
phase »o suivant la direction d’incidence. En physique d#nhosphére, nous utilisons
I'angle B dit « angle de diffusion » comme angle d’étudangle de diffusiorp n’est autre
que (180°w).

Cas 1: la lumiere diffusée vers l'arriere est ditodiffusée (angle de phase = 0°)

Cas 3: la lumiere diffusée vers la méme directlarfaisceau incident est dite diffusée vers
I'avant (angle de phase = 180°).

Cas 4 : a l'intérieur de la particule la lumieraipsubir des réflexions et diffusions multiples

2.4 Définition des sections efficaces

La diminution de la lumiére incidente engendréelaaliffusion et par 'absorption est
appelée I'extinction. Cette derniére étant défooenme la somme des puissances absorbée et
diffusée s’exprime par :

Pext = Puitt + Pabs (Equation 2.1)

Pqgirr €tant la puissance diffusée (W)
Paps€tant la puissance absorbée (W)
La section efficace correspond au rapport entpilasance intervenant lors d’une interaction

et l'intensité incidente. A chaque type d’interaation attribue une section efficaeg, caps

G i)
Pext = Cextlo (Equation 2.2.a)
Puift = Gaiff-lo (Equation 2.2.b)
Pabs = Gabs lo (Equation 2.2.c)

cext Etant la section efficace de I'extinction eA m
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oans Etant la section efficace d’absorption eh m

oqit Etant La section efficace de diffusion eA m

lo Etant I'intensité incidente sur le milieu en W/m?

La section efficace de diffusiasy est définie de la fagon suivante :

Gext = Oabst Odiff (Equation 2.3)

2.5 Albédo d'une diffusion simple

L’albédo de diffusion simple est une grandeur sdimgension. Il est défini comme le
rapport de la partie diffusée sur la partie regeéadumiere. Autrement dit c’est la probabilité
pour qu’un photon de I'onde incidente ne soit pbsogbé par la particule. Il est égal au

rapport des sections efficaces de diffusion ettdiekon.

. = Idih‘ _ ldiff - - iy
) B tion 2.
’ Iext (l air T |abs) ( qguatio )

2.6 Propagation d'une onde dans le vide

Les équations de Maxwell permettent de décrirer@pggation d’'une onde plane,
monochromatique de fréquence angulairet de vecteur d'ondk paralléle a I'axe Oz se

propageant dans un milieu homogéne et isotropelidem.

divD = p (Equation 2.5.a)
divB=0 (Equation 2.5.b)
rotE = —aa—tB (Equation 2.5.c)
rotH = T+aa—|tD (Equation 2.5.c)

E étant le champ électrique

H étant le champ magnétique

(W]l

étant I'induction électrique

étant I'induction magnétique

B
p €étant la densité de charge électrique
i

étant la densité de courant
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En absence de charge électrique et de courantiélextnous avons :

p=0 (Equation 2.6.a)
j=0 (Equation 2.6.b)
D=¢,E (Equation 2.6.c)
B = u,H (Equation 2.6.d)

o étant la permittivité du vide
Lo étant la perméabilité du vide

Dans le vide les équations de Maxwell s’écrivent

divE =0 (Equation 2.7.a)

divB =0 (Equation 2.7.b)
rotE = —%—tB (Equation 2.7.c)
I OE :

rotB = ,ugoﬁ (Equation 2.7.d)

Les vecteursE et H sont perpendiculaires entre eux et & la direatierpropagation (Oz)
(voir figue 8).

Figure 8 : Représentation du champ électriqu& et du champ magnétiqueH par

rapport a la direction de propagation de I'onde (02
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2.7 Etat de polarisation le plus général

Considérons (Oz) la direction de propagation dend& le vecteur électrique

s’exprime en notion complexe par :
E(zt) = E, exp[-i(at —k2)] (Equation 2.8)

Avec k = nk, = nw/ ¢ ; w étant la fréquence angulaire

E,.e—i(at —kF)

E
E=|E, |=| Ee-i(at -kl -¢) (Equation 2.9)
E 0

Ou T représente le vecteur position He
¢ représente le déphasage a l'origine eBjretE,
Eox etEgy sont les amplitudes instantanées

L’onde se propage suivau,doncri = zdu, et le vecteurE s’écrit :

E,) (E,e-i(at-k2

E, |=| Eoye—i(at —kz—¢) (Equation 2.10)
E 0

z

E

Dans un repere cartésien orthonoréy, les composantes cartésiennes réelles du vecteur

E(z,t)s’écrivent :

n
E.(z1) = E, (t) cosiut ‘;Z‘(ﬂx) (Equation 2.11.a)

n
E, (z.t) = E,, (t) cosfut i @,) (Equation 2.11.b)

@, et g représentent les phases a I'émission.

¢ Caractérise I'état de polarisation de la lumiétey & trois formes de polarisation d’'une
onde électromagnétique (elliptique, circulaire esttitigne) et cela dépend des valeur ¢ de

Cela est détaillé dans les sections suivantes.

2.7.1 Polarisation elliptique

Quandg¢ est quelconque E,, # E,, , les équations (2.11.a) et (2.11.b) donnent :

Oy ?
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- - uation 2.
EOx EOy EOx EOy q

Ce qui représente I'équation d’une ellipse déqrde le champ électriqueé. Dans ce cas, la

lumiere est polarisée elliptiguement. Voir figuretigure 10.

Eox # Epy

Figure 9 : Etat de polarisation elliptique. L’extrémité du vecteur champ électrique
décrit une ellipse dans le plan d’'onde. (Oz) étargst la direction de propagation de

I'onde.

EOX

Figure 10 : Représentation elliptique et paramétresi’un état de polarisation elliptique.
a et b représentent les demis axes de I'ellipgeet ¢ caractérisent I'orientation et

I'ellipticité de I'ellipse.
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2.7.2 Polarisation circulaire

Quandg= g + prr (avecp entier relatif) € E,, = E,,, 'équation 2.10 devient :

E i (et-77/2) .
%ze (Equation 2.13)

+
) |0

Ce qui donne en notation réelle :

EO

cosat

= _ E . )

E=|E, |=|+ %ES'”“I (Equation 2.14)
E) |o

Cette équation donne :

ES+E°=E’ (Equation 2.15)
Ce qui représente I'équation d’un cercle de rafgret de centréO dans le systeme de
coordonnéesE, Ey). Dans ce cas, la lumiere est polarisée circulaintméoir figure 11 et

figure 12.

& = w2+ pmw

Figure 11 : Etat de polarisation circulaire. L’extrémité du vecteur champ électrique

décrit un cercle dans le plan d’onde. (Oz) étant ldirection de propagation de I'onde.
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Figure 12 : Cercle décrit par I'extrémité du vectem champ électrique dans le plan

d’onde. Cas d’'une polarisation circulaire

2.7.3 Polarisation linéaire ou rectiligne

Quand ¢ = pn1 (avecp entier relatif). Le champ électriquecorrespond a une onde

électromagnétique qui oscille dans un plan fixesea-direE conserve a tout instant la méme

direction. Dans ce cas, la lumiére est polarisééairement (figure 13 et figure 14) les

vecteursE, etE, sont en phase lorsque I'un est positif 'autret’aussi.

E
Supposon E,, = E,, :70 et ¢ =0, nous obtenons :

EO
cosat
V2

Eo/
sinat
o

0

(Equation 2.16)
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Figure 13: Description du champ électrique pour urétat de polarisation rectiligne. (Oz)

étant la direction de propagation de I'onde.

4
Ey

I/

-
»

o E,

Figure 14: Champs électriques correspondant a un &t de polarisation rectiligne suivant

I'axe (Ox) et I'axe (Oy).

2.8 Parametres de Stokes

George Gabriel Stokes introduit en 1852 un ensemhblguatre valeurs qui décrivent
I'état de polarisation de la lumiere ne mettantjean que des nombres réels, des grandeurs
relatives a des intensités de composantes du cloange combinaison de ces intensités,
équation 2.17. Ces parameétres sont connus sousntede parametres de Stokes et sont
extrémement importants car dans le domaine optigudes les intensités sont directement
mesurables. Les parametres de Stokes peuventédinesd partir des parametres de I'ellipse

de la figure 10.
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= (Equation 2.17)

| représente I'intensité totale de I'onde optiquectement positive.

Q représente la différence d'intensité des compesargctilignes suivant Ox et Oy. Ce qui

conduit aQ =1, —ly. SiQ n’est pas nulle alors I'onde est polarisée.

U représente la différence d’intensité des compesamictilignes a 45° des axes Ox et Oy. Ce

qui conduit eU =1, ,, — 1 _,.

V représente l'intensité de polarisation circulatéeest-a-dire la différence d’intensité des

composantes sur la base des états gauche a duoitergluit av =1, —1,. Cette grandeur

peut étre positive ou négative selon le sens deioot
Les parametres de Stokes vérifient la relationamtey :
12=Q%+U+V? (Equation 2.18)

L'état de polarisation peut donc étre déterminé Iparparameétres de Stokes. Le tableau 2

montre les valeurs des parametres de Stokes moatdts de polarisation.
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Polarisation Vecteur de Stokes Polarisation Veateustokes

Rectiligne 1 Circulaire droite 1
horizontale 1 0

0 0

0 1
Rectiligne verticale 1 Circulaire gauche 1
-1 0
0 0

0 -1

Rectiligne +45° 1 Lumiére non 1
0 polarisée 0

+1 0

0 0

Tableau 2 : L’état de polarisation déterminé par ls parametres Stokes

2.9 Représentation de la polarisation sur la spherge Poincaré

La polarisation peut étre représentée sur une spqguelée sphere Poincaré (figure

15), en normalisant les composantes de Stoked. (guoit P le vecteurS normalisé pat,

I'extrémité du vecteuP trace une courbe sur la sphére avec la variatda golarisation.
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4
N A Circulaire gauche

Ellipticité
consiante

<9 o
g
Etats
rectilignes
(Co)
Azimut
constant

S ' Circulaire droit

Figure 15: Représentation des états de polarisatiosur la sphere Poincaré.

Extrait de Polarisation de la lumiére (Huard, 1993)

Etats de polarisation :

 L’ensemble des états de polarisation rectilignereptésenté sur I'équateur de la
sphére £=0)

* L’ensemble des états de polarisation circulairesi¢be et droite) est représenté par
les deux péles de la sphe & =*71/2)

» L’état le plus général (la polarisation elliptiquest présenté par n’importe quel point

sur la sphere qui n’est pas situé sur I'équatewawupdles de la sphére de Poincaré.

Une lumiére completement polarisée est alors d&fiair un point sur la sphére. Dans le cas
d’'une lumiére dépolarisée, il peut étre considéré @ lumiére contient tous les états de
polarisation représentés par tous les points dgpt@re. Une lumiére partiellement polarisée
est représentée par un ensemble de point groupéplmoins au voisinage d’'un poMtsur

la sphére. Dans ce travail, nous ne nous intér@sseju’a la polarisation rectiligne.
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(z)

()

A¢

Z)

b. Lumiére naturelle ou
dépolarisée

a. Lumiére polarisé c. Lumiére partiellernent

polarisée

Figure 16 : Représentation des différents types damiére sur la sphere de Poincaré

Extrait de Polarisation de la lumiére (Huard, 1993)

2.10 Degreé de polarisation suivant les parametres d&okes

L’intensité lumineuse totale est égale a la somawidtensités de la lumiere polarisée

et de la lumiére non polarisée.

=1, + 1,

(Equation 2.19)

Ip est l'intensité de la lumiére complétement potigtl,, est I'intensité de la lumiére non

polarisée.

Le taux de polarisation est le rapport entre lisiee de la lumiére polarisée et I'intensité

totale

(Equation 2.20)

Les paramétres de Stokes permettent de définireetalculer le degré d'une lumiére
partiellement polarisée. La définition des parae®tie Stokes vu dans I'équation 2.15 peut

étre exprimée pour une lumiere naturelle ou pdetient polarisée de la facon suivante :
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I (lo)

Ql_[<L =1y :

Ul 0o =1 (Equation 2.21)
\4 (Is =1

ou O signifie la valeur moyenne temporelle.

Le degré de polarisation défini a partir des pateesede Stokes est le suivant

| 2+U2+V2
p= Q | (Equation 2.22)

p est compris entre 0 et 1. Lorsqore0, la lumiére est non polarisée. Lorsgud la lumiére

est totalement polarisée. Dans les autres casimigete est partiellement polarisée.

Dans le cas d’'une polarisation rectiligne, I'éqoatR.22 devient

112 2
p= UI—+V (Equation 2.23)

2.11 Matrice de Mueller

La matrice de Mueller (ou matrice de diffusion (fxdermet de passer des parametres
de Stokes de I'onde incidente a ceux de la lundéfesée.

E'=SxE™ (Equation 2.24)
SEtant la matrice de Mueller pour une particule @tenie quelconque.
E' Etant le champ électrique de I'onde incidente.

EY™ Etant le champ électrique de I'onde diffusée.

52



Diffusion, polarisation et propriétés optiques

2.12 Diffusion de la lumiere par des particules

2.12.1 Diffusion simple

La diffusion simple a lieu quand la distance efggeparticules est 3 fois supérieure a
leurs diametres (Van de Hulst, 1957). C’est laudifbn des particules indépendamment les

unes des autres. Dans ce cas, l'intensité est gropoelle au nombre de particules.

2.12.2 Diffusion multiple

La diffusion multiple a lieu dans un milieu optisguent épais. Les particules recoivent
de la lumiere diffusée par d'autres particules. shifa lumiére incidente diminue par
absorption de plusieurs particules

2.13 Interaction lumiere-particule

L’interaction lumiere-particule dépend de la tillles particules par rapport a la
longueur d’onde. Ce rapport est défini par le facsuivant :

D

a :7 (Equation 2.31)

D étant le diamétre de la particule (En considéraetlg particule est sphérique).

Pour les molécules et pour les particules de tediseptaille <<1), la théorie de Rayleigh est

appliquée.

En 1983, Bohren et Huffman décrivent la diffusiom ld lumiére par une particule
ayant une grande dimension par rapport a la longdemde ¢ >>1) comme l'interaction
avec une lame a faces paralléles (Figure 17 : éragtion avec une lame a faces paralléles
(Théorie de l'optique géométrique)). Dans ce cashéorie de l'optique géométrique sera

appliquée (lois de Descartes (réflexion, réfragtior)).
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Lumiére incidente

Réflexion multiples

Lumiére transmise

Lumiére réfléchie
Figure 17 : L'interaction avec une lame a faces paileles (Théorie de I'optique

géométrique)

Lumiére incidente

< Lumiére diffusée

Lumiére réfléchie

Figure 18 : Analogie entre l'interaction de la lumere avec une lame a faces paralléeles et

interaction de la lumiére avec une grande particule

Pour les particules de tailles intermédiairesh&otie de Lorenz-Mie (1908) est utilisée. Si la
théorie de Mie est utilisée pour des particulesréle petites tailles, la théorie de Rayleigh est

retrouvée.

2.14 Théorie de Mie

La théorie de Mie donne une solution analytiqueacex des champs
électromagnétiques en appliquant les équations dewidll sur une particule sphérique et
lisses. Cette interaction dépend du facteur ddéfaris I'équation 2.31 donc de la longueur
d’onde ainsi que de la taille de la particule. Elépend aussi de I'absorption d’'une partie de
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'onde par la particule provoquant ainsi une éretthiermique et de la déviation du front

d’onde (indice de réfraction (imaginaire)).

2.15 Particules non sphériques

Pour les particules de petites tailles et non sghés la diffusion de Rayleigh reste
applicable. Pour les particules de tailles interiaiégls, plusieurs théories sont proposées ;
citons quelques unes :

* Pour les particules ellipsoides aplaties ou allesgé théorie T-matrix (Mishchenko
et al., 1996).

e Pour des formes complexes, I'approximation du dip@iscret (DDA) (Draine et
Flatau, 1994 ; Lumme et Rohala ,1994). Cette mé&thuel donne pas des solutions
précises.

* Pour des formes complexes ou quelconques, (Mislkohenal., 2000), méthodes des
éléments finis (Silvester et Ferrari, 1996), ou hmde du «Finite Difference Time
Domain» ( Yang et Liou, 1998). Ces techniques dohkes solutions exactes mais

sont tres colteuses en temps de calcul.
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Chapitre 3

L'expérience PROGRA2

PRopriétés Optiques des Grains Astronomiques et sgh@riques

Photo des expériences et des expérimentateurgérigur de I'avion A300-ZeroG
ESA: (c) Copyright: Photo ESA - Anneke Le Floc'h
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3.1 Introduction

PROGRA2 est un acronyme frangais pour « Propriédggiques des Grains
Astronomiques et Atmosphériques ». L’expérience fesincée par le Centre National
d’Etudes Supérieurs (CNES) et grace a des cordregs la société Environnement-SA. Le
responsable scientifique est Jean-Baptiste RENARBCRE). L'instrument est utilisé en
collaboration avec le LATMOS.

PROGRAZ2 est un concept photopolarimetre imageuirdea obtenir les fonctions de
diffusion en radiance et polarisation de grainsdesl (Renard et al., 2002b; Hadamcik et al.,
2009a).

Le projet PROGRA2 a débuté en 1993. Le logo duepregt présenté sur la figure
19Figure 19 : Logo de PROGRAZ2. Le projet comptastruments opérationnels (PROGRA-
vis, PROGRA2-IR, PROGRAZ2-surf) et un en cours dectidppement (PROGRA2-aero). Ici
sera utilisée la quatrieme version de linstrum@&ROGRAZ2-vis, suivant une politique

d’améliorations permanentes des performances gesiments.

Figure 19 : Logo de PROGRA2
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Deux exemplaires de PROGRA2 sont utilisés dangait pour obtenir des courbes de
polarisation et de radiance (ou brillance) en fammctle I'angle de diffusion pour différentes
natures d’échantillons dans différentes conditd@snesures :

- PROGRAZ2-vis Yisible) montré dans la figure 20, permet d’obtenir lesrbes de
polarisation et les courbes de radiances pourdeicples en |évitation représentatives d’'un
nuage de particules sans orientation privilégiégnstrument peut étre utilisé en vols
paraboliques (micropesanteur) pour les particudetivement lourdes et en laboratoire pour
les particules légéres.

- PROGRAZ2-surfgurfacg montré dans la figure 21, donne les courbes thripation

et les courbes de radiances pour les mémes pasidéposées en surface.

Figure 21 : Photographie de PROGRA2-surf
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3.2 L’expérience PROGRA2-vis

3.2.1 Composante du dispositif

Le dispositif se compose de :

1. Deux sources LASER a gaz He-Ne a 543,5 nm eB63#, de longueur d’'onde. Les
lasers sont a polarisation aléatoire temporellemgund I'on pourra donc approximer
comme étant non polarisé, le temps de pose desteléte étant suffisamment long.
Une fibre optique dont chaque extrémité est mdhiee lentille convergente

3. Une fiole en verre transparent de forme cylinggigenviron 40 mm de diamétre et
d’environ 100 mm de hauteur) comprenant :

» latéralement : un cylindre en verre peint en npague (8 mm de diamétre
externe et environ 6 mm de diamétre interne et iRdwa longueur) sur lequel
se fixe la sortie de la fibre optique ; un piegmiere fait face a ce systéeme
d’entrée, (figure 27). Comme son nom l'indique iege lumiere sert a piéger
la lumiere et a 'empécher de réfléchir sur leofsar

» Au sommet, un dispositif d'injection d’azote poaslmesures en laboratoire ;
par contre, la fiole est fermée sous vide pour rfessures lors des vols
paraboliques.

4. Un systeme de rotation sur lequel est montééola felle que I'axe de rotation est
confondu avec I'axe central du cylindre que formdidle. Le systéme est monté sur
amortisseur en caoutchouc. Un impacteur (nommé &ickeur), utilisé uniquement
lors des vols paraboliques, permet d’aider a l@gdéen des particules en donnant des
petites impulsions sur le systeme de rotation (figure 22).

5. Un systéme récepteur comprenant :

» Une caméra CCD, dite de référence, fixée sur la englatine que la fiole, a
un angle de diffusion de 90° par rapport au faiscea qui permet de
visualiser I'échantillon toujours dans les mémeanditions d’observation et
donc de normaliser la radiance ;

» Un cube optigue permettant de diviser la lumieffusiée par I'échantillon en
deux types de composantes: la composante paralella composante
perpendiculaire;

» Deux caméras CCD enregistrant chacune les compmssdatla lumiere issues
du cube optique. La figure 22 montre comment leecaptique et les deux

caméras sont disposés. Ces dernieres étant fbdsmteggement de I'angle de
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diffusion se fait en pivotant la platine « fiolercéra de référence » autour de
son axe. L'angle de diffusion peut ainsi varierreritO° et 175°. Ces limites
angulaires sont dues a la lumiere parasite provemharpiege lumiere ainsi
gu’au dispositif d’entrée du faisceau laser darf®le ;

6. Un systeme informatique auquel sont reliés aola fa platine pivotable, afin de
commander les changements de I'angle de diffugbies caméras afin d’enregistrer
les images.

L’ensemble de mesure présenté sur la figure 2@lasé dans une caisse optique peinte en

noir et lié a au systeme informatique.

T . ~ Laser Vert
Fibre obtiaue

Laser Rouge

S Cube

« Kickeur »*

Camera de référence

Figure 22 : Photographie de la caisse optique de FIKGRA2-vis

3.2.2 Principe de mesure

La figure 23 montre le principe de mesure de PRO&RALa lumiére émise par le
laser est transmise par la fibre optique dont tdesest fixe sur la platine mobile. A I'aide du
systeme informatique, I'angle de diffusion estaduit par l'utilisateur de I'instrument et la
platine tourne autour du centre de la fiole. Ceglanest choisi par l'utilisateur, avec
généralement un pas de 5° ou 10° entre deux mesucesssives. Au moins une vingtaine

d’angles de diffusion est nécessaire pour constripas a pas » une courbe de diffusion.
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L’originalité du principe est de faire tourner lausce lumineuse et I'échantillon au
cours des mesures, et non le systeme de déteCatte approche simplifie énormément les

montages optiques et mécaniques.

Fetating
pilat foorm
Reference
(=l
’ Optical
fiber
‘\
%
|I Fhasa angle
ultrasonic device / 1
! / e
| (o] ameles]
. F Lagey Lazer
I' - {red} {gvaan]
! —
. --lf—
|
Bzan-aplitteor
cube b&sr — o
: CARETS
LT
Y  EEEE RIS
CcCamETE

Figure 23 : Principe de mesure de PROGRAZ2-vis

3.3 L’expérience PROGRA2-surf

L’instrument PROGRAZ2-surf fonctionne suivant unngipe similaire 8 PROGRA2-
vis. Elle contient les deux mémes sources LASERzHe-Ne, la lumiere est transmise par
une fibre optique dont la sortie est fixe sur uasbmobile. Le faisceau laser transmis par la
fibre optique va illuminer I'échantillon déposé sarface. L’échantillon renvoie la lumiére
suivant toutes les directions en particulier versysteme récepteur (cube optique et caméras
CCD) porté par un deuxiéme bras mobile. L’anglaldieision entre les deux bras est lu sur
un demi-disque gradué qui sert aussi de supportbeasx mobiles. Pour changer I'angle de
diffusion, il suffit d’ajuster manuellement les 2ab. Dans ce travail, I'angle d’incidence est
toujours égal a l'angle de réflexion. La maniéred#poser I'échantillon sur la surface va
influer les résultats de polarisation et de radgaridans le chapitre 5, nous montrerons la
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différence des courbes de phase quand I'échan@érsaupoudré et quand I'échantillon est

tasseé.

CcD
cameras

Optical
fiber %
| _ Beam-
: # " splitter
cupe
-~ Rotating Rotating
= TR arm -
90 s

Figure 24 : Principe de mesure de PROGRAZ2-surf. Exait de Hadamcik et al. 2009b

3.4 Source de lumiere

Deux lasers He-Ne de longueurs d'onde: 543,5 hn632,8 nm aléatoirement
polarisés sont utilisés séparément. Aprés I'adtwadlu laser il est recommandé d’attendre 20
minutes avant le début des mesures pour que I3ittee@mise soit plus stable. La température
de I'état d'équilibre est atteinte dans les conwfitide laboratoire aprés environ 60 min. Les
signaux et la polarisation sont stables, dans uasggend'erreur de 0,5% pour la deuxieme
heure de mesures et de 0,05% pour la troisiemea(ideitt et al., 2009a).

Dans nos sessions, nous attendions 20 minutes deadébuter les mesures, ce qui
donne a I'ensemble du systeme (laser et de détecti@ marge d'erreur typiquement de +1%
sur la valeur de polarisation (cette erreur ess gjtande dans le cas d’échantillons trés
sombres ou la lumiére diffusée est proche de ladide détection).

Si les échantillons sont absorbants, leur tempérgbeut augmenter légerement et
l'intensité diffusée changer légérement. Ce problé@st sans effet pour les particules en
|évitation qui ne restent au plus que quelqueditras de seconde dans le faisceau lumineux.
Pour les échantillons déposés en surface, le dgrifbeut entrainer des Iégers déplacements

des grains et donc jouer sur leur empilement. ©blpme peut étre évité par le changement
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du point d'impact du faisceau sur la surface, eangeant la position de I'échantillon avant de

commencer une nouvelle série de mesures.

3.5 Technique de lévitation des particules

Deux techniques sont utilisées pour léviter lesipaes. Les particules relativement
compactes et ayant un diamétre moyen supérieun@anbnt étudiées en vols paraboliques ;
les particules floconneuses ou de petits diaméies étudiées avec la technique d’injection
d’azote. Les 2 sections suivantes détaillent cescBniques. La figure 25 montre une photo

des particules lévitant dans la fiole et étantdrages par le faisceau lumineux.

Figure 25 : Photographie des échantillons flottantlans la fiole et illuminés par le

faisceau laser
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3.5.1 Technique de lévitation au sol

La fiole utilisée en sol differe de celle utilisée vols paraboliques. La figure 26 montre

une photographie de la fiole utilisée en sol.

Figure 26 : Photographie de la fiole utilisée au $o

Pour mettre en suspension les échantillons, unHou@amovible spécifique montré dans la
figure 27, est utilisé permettant a la fois d’ingrcde I'azote sur les parois de la fiole et deefair
circuler I'air grace a des orifices d’évacuatiorueues centiemes de grammes d’échantillons

sont nécessaires pour conduire les mesures. LifRuimontre le piege lumiére.
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Jet d’azote

Bouchon

Air (azote) ‘propre’ IR

Air (azote) et aérosol

Trajet du laser

ol

Figure 27 : Principe de fonctionnement de lévitatin des particules par jet d’azote dans la

fiole

Piege lumiere

Figure 28 : Principe de fonctionnement du piege luigre

3.5.2 Technique de lévitation en microgravité

La Société Novespace, filiale du CNES, organiserdds paraboliques avec I'avion A300-

ZeroG (figure 29). Les vols sont financés par I'Agge spatiale francaise (CNES) ou par l'agence
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spatiale européenne (ESA). Le logo des vols paigies opérés par I'avion A300-ZeroG est

présenté dans la figure 30.

Figure 29 : Photo de I'avion A300-ZeroG. Image : Bg&rand Gaubicher (LPC2E)

Figure 30 : Logo des vols paraboliques opérés par3@0-ZeroG.Source : NOVESPACE
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Le profil type d'une parabole est présenté darfigglae 31: une entrée en ressource a
partir d'une phase de vol horizontal normal et aurs de laquelle la gravité est d'environ 1,8 g
(pour environ 20 s), une phase transitoire d'ilgecau cours de laquelle la gravité passe de 1,8 g
a 0 g (moins de 5 s), la phase de microgravitéZlse2ondes et la phase de ressource de sortie
symétrique a la phase de pull-up). Entre deux péealconsécutives il y un palier de 2 minutes.
La figure 32 montre des photos de PROGRA2-vis dgscexpérimentateurs lors de la phase
ZeroG.

Figure 32 : Photos des expérimentateurs avec l'instment PROGRA2-vis lors de la phase
ZeroG
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Pour les études en apesanteur I'échantillon estméf dans la fiole en pression réduite (<
0.1 atm) et le flacon est fermé hermétiquementfédgB3). Le dispositif mécanique d’'impacteur
sur la base de platine de rotation est utilisé @oder les particules a décoller. Au cours de la
phase de microgravité (22 secondes) les particiliietent librement dans la fiole avec des
mouvements aléatoires liés aux faibles accélémtiésiduelles ; I'angle de diffusion est constant
et les images sont enregistrées en continu. Lesireeseront exploitables lorsque les grains
(avec généralement 0,5 grammes d’échantillon dafisle) passent dans le faisceau du laser ; il
s’agit donc de mesures « d’opportunité » au grém@svements résiduels lors des paraboles.

Au moins une vingtaine de paraboles sont nécessgour obtenir une courbe de
diffusion compléte, a une longueur d’'onde. Une cagme de mesures comporte 3 vols de 31

paraboles chacun, soit 93 paraboles en tout, endimurbes sont obtenues par campagne.

Figure 33 : Photographie de la fiole et du bouchoutilisés en vols paraboliques

3.6 Systeme récepteur

3.6.1 Cube optique

Le cube séparateur de 25,4 mm de coté, est utdigaur les longueurs d’onde entre 450
nm et 700 nm. |l sert a séparer les composanteslg¢las et perpendiculaires de la lumiere au

plan de diffusion. Il est formé de deux prismesgl@adroit collés sur leurs hypoténuses comme
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le montre la figure 34. Ces derniers étant collés yn empilement de couches minces qui
augmentent le coefficient de transmission poucdaposante parallele et le coefficient de
réflexion pour la composante perpendiculaire. liGadde réfraction du matériau du substrat est
de 1,64 dans le domaine visible. Les surfacesiext@&s sont non réfléchissantes.

| incident

Figure 34 : Cube optique qui sert a séparer les cqmesantes paralléles et perpendiculaires

de la lumiere au plan de diffusion

3.6.2 Les détecteurs

Dans la premiére version de l'instrument, des mhottes avaient été utilisées comme
détecteurs (Worms et al., 1999). Depuis 2000, @esecas CCD sont utilisées (Renard et al.,
2002b, 2005b). Les caméras utilisées actuellendgiit@V-A50) ont 732 x 572 pixels et chaque
pixel présente 1m de résolution (Francis et al., 2011).

A l'angle de diffusion de 90 °, le champ de vislmrizontal est d'environ 6,5 mm et le
champ vertical correspond a 1,5 fois le diamétrdagkceau (soit 3 mm au total). En modifiant
I'angle de diffusior3 le champ de vision diminue théoriquement de B&/80-). En pratique,

il est limité par la profondeur de champ et nougalons que la partie centrale de I'image. Pour
des angles de diffusion inférieurs a 40° et supé&i@ 140 °, nous avons un champ de vision
maximal d'environ 10 mm (et non pas les 40 mm dela). La géométrie de la mesure induit
une marge d'erreur d'environ 1° sur les anglesftiesin.
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Les caméras sont synchronisées et enregistrem@jes par seconde. Pour augmenter la
dynamique de détection, les temps de pose possitesl/50 s, 1/100 s, 1/200 s, 1/500 s, 1/1000
s, 1/2000 s, 1/4000 s et 1/10000 s, le choix dépendipalement de I'albédo des particules. Si le
temps d'exposition est trop long, les images descpkes sont nettement allongées, donc on se
limitera dans la mesure du possible & des tempsode inférieurs ou égaux a 1 /250 s. Une
troisieme caméra a un angle de diffusion fixe dé &6t utilisée pour normaliser l'intensité
(caméra dite « de référence »). Elle est synchéenigvec les deux autres cameéras, et sa
résolution est d'environ 18m par pixel. Cette camera permet également d’avoé vue 3D

partielle des particules.

3.7 Procédure de mesures au sol en laboratoire

Préalablement aux mesures, il faut veérifier eteéd hauteur et la position latérale des
caméras paralléle et perpendiculaire au cas oaseeilauraient bougé. A cet effet, une lumiére
blanche éclaire une mire imprimée sur du papiet@{mapier ayant une trés faible granulométrie
et donc une meilleure résolution). Les deux imalgesées par les deux caméras sont visualisées
sur I'écran de I'ordinateur pour vérifier s’il ya non un décalage. Avec I'ancienne version de
PROGRAZ2-vis utilisée jusqu’en 2008, les caméradestaréglées a laide des molettes
micrométriqgues verticales et horizontales. Poursplle précision surtout lors des vols
paraboliques et pour éviter le décalage entredaeg daméras, les caméras sont maintenant fixées
sans possibilité de réglage alors que la positioncdbe optique peut étre ajustée par des
mollettes micrométriques.

L’échantillon est placé dans la fiole a I'aide deuspatule (la quantité dépend de la nature
de I'échantillon et de la quantité disponible).fide est fermé par le bouchon spécifique équipé
d’'un filtre sur les orifices de sortie afin d’évitee plus possible que I'échantillon ne sorte, ne
salisse I'instrument et soit perdu. La piece odiastel'expérience est alors plongée dans le noir
pour ne pas détecter de la lumiere parasite. Limgégde I'angle de diffusion voulu se fait a
'aide d'un programme d'acquisition. Le temps daisifion dépend de la nature de
I’échantillon : en effet certains échantillons fateront que quelques secondes il est donc inutile
d’avoir un temps d’enregistrement trop long. Leightu temps de pose dépend de I'albédo des
particules.
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A chaque nouvel échantillon une mesure test esttite ; elle donnera une idée sur le
comportement de celui-ci et permettra de choisg femps d’exposition et d’acquisition.
L’intensité recue est minimale pour un angle déudibn autour de 90°, raison pour laquelle 90°
est notre angle de référence pour le réglage deaesnetres permettant d’éviter les images
saturées en intensité ou au contraire celles sginal £xploitable.

Une fois ce travail effectué, nous lancons le mogne d’enregistrement des images
environ une seconde avant de donner le jet d’atante la fiole. Les images enregistrées avant ce
jet d’azote vont servir a établir 'image « PLURIdge de Lumiére Uniforme). La PLU permet
d’établir & la fois I'offset (le zéro de la détextien absence de signal scientifique (le signal
scientifique est le signal qu’on souhaite déteat@st dire le signal réfléchi par des échantillons
en lévitation) et de déterminer les défauts perm@nsur les images tels que variations de la
réponse individuelle des pixels et la lumiere pgeggui differe a chaque angle de diffusion).

A la fin d'une mesure, nous changeons l'angle diigion, nous attendons que les
particules a l'intérieur de la fiole retombent,b&soin nous nettoyons les parois de la fiole, et
nous recommencons la méme procédure de mesuggrnsete suite pour couvrir les angles qui

nous intéressent.

3.8 Vérification des mesures

Les expériences d'étalonnage sont effectuées amgcechantillons pour lesquels les
valeurs de polarisation peuvent étre facilemerdutéés. Avec PROGRA2-vis, I'étalonnage a été
fait en obtenant les courbes de radiance et deigpati@n de billes de verre de différents diametre
et les résultats ont été comparés ensuite a ceakups par un modele utilisant la théorie de Mie
(Worms et al, 1999;. Renard et al, 2002b;. Hadaretd, 2003). En fait, il ne s’agissait pas d'un
étalonnage a proprement parler, car le principdingtrument est d’enregistrer des variations
relatives de flux, mais de vérifier qu'aucun biaiétait présent dans I'obtention des courbes de
polarisation et de radiance. Avec PROGRAZ2-surféfeexion spéculaire sur une surface de verre
plane noire permet de contrdler si la lumiere offié suit les lois de Fresnel (Worms et al.,
1999 ; Hadamcik et al., 2009a). L'étalonnage edemb s'il y a adéquation entre les valeurs

théoriques et expérimentales sur prés de 20 mesfieesuées pour chaque angle de diffusion.
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3.9 Traitement des données

Les images brutes sont traitées par un programniteeédangage IDL. Avant de lancer le
traitement des images il faut faire recadrer leages. En effet, méme si le cube optique et les
cameras ont été réglées et vérifiees avant de conendes mesures, il existe toujours un
décalage de quelques pixels entre les champs delLeuprogramme de recadrage va faire
coincider une image de la mire enregistrée parcangra avec son homologue sur l'autre, avec
une précision au quart de pixel. Seront alors alstdes décalages entre les deux cameéras,
décalages qu'il faudra ensuite appliquer a tougssirhages enregistrées lors de la session de

mesure.

3.9.1 Parameétres introduits par I'utilisateur avantde lancer le programme

Apres avoir recadré les images, il faut introduesns un fichier d’entrée qui sera lu par le

programme de traitement en IDL, les parametresastsv.

» La description de I'échantillon et le nom générique

* Les angles a traiter.

* Le numéro de limage utilisée pour la PLU (en géh& premiére image enregistrée
avant le jet d’azote).

* Le numéro de la premiére image a utiliser ; lesnigees images enregistrées sont a eviter
car, d'une part I'échantillon sera en agitation treanent importante juste aprés le jet
d’'azote, d’autre part les grands agglomérats (dante veut souvent pas la contribution)
retombent quelques secondes apreés le jet d’azate @lie les plus petits agrégats restent
en lévitation.

* Le seuil minimum d’intensité lumineuse que doit iaume particule pour pouvoir étre
traitée.

« Utilisation ou non de la « granulométrie ». Si tarqlométrie est choisie, les particules
sont traitées individuellement, sinon le traitemesit fait pour le nuage de particules (la
granulométrie n’est pas possible pour des anglEsiénrs a 30° et supérieur a 140°
comme décrit par la suite).

* Lalongueur d’onde utilisée (632,8 nm ou 543,5 nm).
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 La zone spatiale d’extraction des résultats (elpethd de I'angle : pour les angles

inférieurs a 40° et ceux supérieurs a 140° on meidere que le centre de I'image).

3.9.2 Traitement des images

L'image brute enregistrée par le programme lorslaldévitation des particules ne
représente pas seulement la lumiere diffusée gapdeticules que nous souhaitons traiter. Elle
contient aussi un offset qui est du a I'électroeigles caméras CCD et la lumiére parasite.
Comme mentionné précédemment, la PLU va permetrecatriger tres efficacement ces
problémes.

Le programme de traitement va sortir une imageegan effectuant I'opération :

Image traitée = Image brute — PLU

Ensuite, dans certains cas (principalement posirgl®s agglomérats), certains pixels
peuvent étre saturés. Pour éviter des biais dansétailtats de polarisation, le programme de
traitement supprime tous les pixels qui ont un aivgui dépasse 80 % du niveau théorique de

saturation.

3.9.3 Nettoyage des points

Des valeurs de polarisation qui sont largementedifites de la polarisation moyenne
donnée par le total des particules peuvent étranguées dans le fichier de sortie. Ceci est d0 a
la diffusion multiple, le rayon lumineux pouvantbguplusieurs diffusions entre les particules
surtout si elles sont serrées les unes aux au¥est la raison qui nous pousse a réduire au
maximum la quantité d’échantillon avant de commereg mesures. Les valeurs présentant un
grand décalage avec la valeur moyenne de polanisagront exclues. La présence de paquets
d’agglomérats engendre aussi des valeurs de pdlarisprésentant un grand décalage avec la
valeur moyenne. Celles-ci aussi seront exclues.sDlencas ou ces valeurs indésirables

représentent une grande part des valeurs d’'unereneslle-ci doit étre refaite.

3.9.4 Valeurs de polarisation et de radiance pour $enuages de particules

Pour calculer l'intensité normalisée sur la surfagamus divisons la somme des intensités

par le nombre de pixels utilisés. Les intensitépgadiculaires et les intensités paralléles de
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toutes les images sont traitées séparément. Firatela polarisation globalP c'est-a-dire la
polarisation calculée a partir de la moyenne des\posantes polarisées est calculée par

I’équation (3.1)

po2lo 2l -
Z' +Z|// (Equation 3.1)

z I, étantla somme des intensités de la composardégbar

z |, étant la somme des intensités de la composanperndiculaire

La fonction d’intensité (ou radiancB)est obtenue par

[, +> 1 .
z ! z (Equation 3.2)
Z I ref
| €tant l'intensité par la caméra de référence ;iotmsités sont divisées par les surfaces
respectives occupées des grains sur les images.|#0angles extrémes (inférieurs a 40° et

supérieurs a 140°), le rapport de I'équation 3.2iedd imprécis du fait de I'élargissement du

champ de vue théorigue et donc de la dégradatide solution par pixel.
La figure 35 montre les valeurs de polarisatiorenbes par les images individuelles et la

polarisation globale (équation 3.1) a chaque adgldiffusion. Ces valeurs sont produites par un
échantillon de noir de carbone.
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Figure 35 : Courbe de polarisation en fonction deangle de diffusion montrant pour
chaque angle la valeur produite par une image indiduelle et la valeur de polarisation
globale (polarisation calculée a partir de la moyeme des composantes polarisées).

Echantillon : noir de carbone

Plus de mille particules devraient étre analysées @obtenir une bonne précision
(Hadamcik et al., 2009a). Rappelons qu’'un grandhbrende particules dans la fiole provoque
une diffusion multiple et donc un changement dassvileurs de polarisation, d’ou la nécessité
de répéter les mesures afin d’obtenir la polawsagiroduite par de nombreuses particules et en

evitant la diffusion multiple.

3.9.5 Cartes de polarisation et de radiance des patiles en lévitation

Il est possible d’obtenir les cartes de polarisatb de radiance en utilisant les équations
(3.1) et (3.2) pour chaque pixel de limage. Laufeggsuivante montre un exemple des cartes

obtenues avec du sable tunisien. Les trois imageespondent aux trois informations suivantes :
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la radiance (en échelle linéaire), la polarisafiancouleur violette correspond a une polarisation
nulle et la rouge a 100 %) et I'image donnée pasamera de référence (échelle linéaire). Ces
cartes sont analysées par un programme qui perfobtedir la distribution en taille de
I'échantillon étudié, les propriétés optiques demirggs individuels, et I'évolution de la

polarisation avec leur taille.

Figure 36 : Carte de polarisation (milieu), de radance (haut) et de la caméra de référence
(bas) du sable tunisien. La couleur violette corrggond a une polarisation nulle et la rouge a
100 %
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3.9.6 Distribution des particules en taille

Pour les angles de diffusion compris entre 40°4€° 1les cartes de polarisations (voir
figure 36) sont analysées par un programme permedretrouver la forme exacte, et donc le
nombre de pixels que couvrent chacun des grairsept® sur I'image, et de donner leur flux
diffusés pixel par pixel. Ces surfacgen pixels sont ensuite converties en diameétre étprivd,

c’est-a-dire le diametre qu’aurait chacun des gralits étaient sphériques :
d=,— (Equation 3.3)

Pour chaque diametre, la polarisation et I'inténsibnt calculées, permettant ainsi d’étudier
I'effet de taille sur la polarisation de chaque aillon, pour des angles entre 40° et 140°. Pour
avoir une valeur de polarisation statistiquementrexte, il faut que plusieurs centaines de
particules aient été détectées.

Les gammes de taille sont définies par pas deggesldizaines de micrométres afin de
donner la distribution de taille. Pour chaque gandmaéaille, la valeur de polarisation est calculée
en moyennant toutes les valeurs dans l'intervadlga@imme de taille considéré. Ainsi I'évolution
des valeurs de polarisation pour des nuages deyasg sélectionnées selon la taille peut étre
obtenue (voir figure 37) : les variations de cetews peuvent donner une indication sur la
structure (compacte ou floconneuse) des partioiMes par exemple Hadamcik et al., 2002).
Pour avoir une tendance significative de I'effettddle des particules sur la polarisation, il est
nécessaire de mesurer la polarisation sur un gnantbre de particules. Un exemple sur le
nombre des particules est donné dans la sectivargei
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Figure 37 : Effet de taille sur la polarisation obéenue par un échantillon de suie (issu du

toluéne).

3.9.7 Nombre de particules en fonction de leurs diaétres

Le systeme d’imagerie permet de donner le nombigadicules détectées en fonction de
leurs diametres (entre 40 et 140°). Le Tableau Btraaun exemple obtenu avec un échantillon
de noir de carbone. Dans ce cas, pour les diameiteed de 21um jusqu’a 93um le nombre de

particules comptées par le systeme d’'imagerie \entiee 1000 et 2200.
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Diametre (m) Nombre de particules
21,0500 1520,00
33,0500 2211,00
45,0500 2025,00
57,0500 2222,00
69,0500 1931,00
81,0500 1448,00
81,0500 1448,00
93,0500 1090,00
105,050 603,000
117,050 269,000
129,050 174,000
141,050 106,000
153,050 50,0000
165,050 38,0000
177,050 11,0000
189,050 9,00000
201,050 6,00000
213,050 3,00000
225,050 1,00000
237,050 0,000000

Tableau 3 : Nombre de particules en fonction de lea diametres obtenus par un échantillon

de carbone

A partir de Tableau 3 et en normalisant le nomla® phrticules on peut tracer la courbe

montrant la distribution en taille des particulBgure 38). En combinant cette courbe a I'effet de

taille montré par exemple sur la figure 37 on pauexpliquer certaines variations dans les

valeurs globales de polarisation, comme discuté tanhapitre 5.
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Figure 38 : Nombre de particules normalisés en fotion de leurs diametres obtenus pour
un échantillon de carbone.

3.10 Conclusion

Les instruments PROGRA2 permettent donc d’obtessr dourbes de polarisation et de
radiance des particules en lévitation et déposgesudace. Grace aux 2 lasers utilisés comme
source de lumiére ils permettent d’évaluer l'effiet la longueur d’'onde sur les courbes de
polarisation et de radiance. Enfin PROGRAZ2-vis perde donner la courbe de polarisation pour
chaque particule en lévitation en fonction de smmeétre, permettant ainsi d’évaluer 'effet de

taille sur la polarisation.
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Chapitre 4

Etudes des proprietés optiques de differents tgpesable
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4.1 Introduction

La poussiere minérale représente la composanteureagies aérosols atmosphériques
terrestres. La poussiére Saharienne semble épmni@pale source (Li et al., 1996 ; Prospero et
al. 2003) une grande quantité des plus petitescpbas de la poussiére peut étre transportée sur
de grandes distances de I' Afrique du Nord a tmaveAtlantique tropical (Chiapello et al.,
2005). Des particules de sable de quelgues dialeemicrometres ont été collectées par les
avions ER-2 et WB-57F de la NASA dans la bassatagphere (L. Lasue, communication
personnelle). Il est donc intéressant de documdates propriétés optiques. Les mesures par
télédétection de la lumiére diffusée par les pales de sable peuvent aider a évaluer leurs
propriétés physiques. Ces mesures peuvent étisé@sak partir de satellites (Bréon et al., 1997 ;
Kusaka et al. 1998), a partir des instruments baillsn (Brogniez et al., 2003) et au niveau du
sol (Kusaka et al., 2003). La polarisation linéapeurrait étre un outil complémentaire.
Cependant, le calcul théorique des propriétés dagples de formes irréguliéres sont complexes
(cf chapitre 2), et la modélisation est impossjier les particules de formes inconnues. Mufioz
et al. (2006) ont comparé les mesures de diffudemgros grains de poussieres du Sahara a des
calculs de modélisation mais sans succes. Ce pnebbdurrait étre di a la rugosité de la surface
des grains. Les courbes de polarisation dépendetd thille, de la structure et de la nature des
grains (indice de réfraction). Dans ce chapitre &ades faites sur du sable fin seront présentées

et une comparaison avec d’autres types de saléféieentes origines et tailles sera discutée.

4.2 Echantillons étudiés

Dans la base de données de PROGRA2 plusieurs tigpsables ont déja été étudiés :
sable de Chine, du Niger et du désert de la Tuniges ces échantillons possedent plus ou
moins la méme couleur ocre, bien que leurs didioha en taille différent significativement,
(Daugeron et al, 2006). Par la suite, des étudeslifférents types de sables de couleurs, de
distributions de taille et d'origines (désert olalebte) différentes ont été menees. Le au 4 donne
les différents échantillons, leurs tailles et lecosileurs. La taille de l'argile fine a été donpée
le fournisseur (F. Dulac, communication personnpeke la taille du sable brisé du Maroc est
estimée a partir des observations au microscopgueptl'argile fine est représentative des petits
grains qui, apres avoir été mis en lévitation paruvents, traversent les océans et les mers et se
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déposent plus tard au niveau du sol. Le sable biis&laroc a été utilisé pour étre comparé a
I'argile fine.
A titre d'exemple, une image au microscope éle@tmnde sable Niger est présentée sur

la figure 39. On remarque bien I'aspect compactgtams et la large distribution en taille de
I’échantillon.

Nom de I'échantillon Origine tailleum) Couleur

Sable cassé Maroc Désert (Sahara) <5 Ocre pale
Chine Desert Chine (Gobi) 125+ 75 Ocre sombre
Fiji Cote Fiji 250 £ 150 Beige pale
Argile fine Tunisie (Douz) <5 Ocre sombre
France Cote de ['Atlantique (dun800 + 100 Jaune beige

du Pyla)

Hawaii Cote de Hawai 200 £ 150 Noir

Liban (échantilion Cote méditerranéenne <1mm Gris — beige
hétérogene)

Libye Libye désert (Sahara) 150 + 100 Ocre - ogang
Maroc Désert du Maroc (Sahara) 150 + 100 Ocrange
Niger Désert du Niger (Sahel) 250 + 100 Ocre gadire

Tunisia Tunisie désert (Sahara) 150 + 50 Ocre

Tableau 4 : Origines et informations sur les échaiitons de sable étudiés
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Figure 39 : Image au microscope électronique du sébde Niger

Les études sur les échantillons cités dans le @iableont été menées pour les particules en
lévitation.

La réponse optique des particules dépend des camsllle mesures. En effet, en raison de la
diffusion multiple entre les particules, les prépés polarimétriques de particules déposées sur
une surface different fortement de celles des @des en lévitation (Shkuratov et al., 2006 ;
Worms et al., 2000). D’autre part, 'humidité irélues courbes de polarisation et de radiance.
Ainsi, pour bien documenter les propriétés de diin des différents types de sable dans
différentes conditions géophysiques, des mesure®mioétre effectuées a la fois pour le sable
déposé et le sable en lévitation ainsi que posalde humide. Le travail effectué dans le cadre de
cette these se limite dans cette partie aux p#tcdéposées. Les mesures pour les sables en
|évitation obtenues précédemment seront montré@squanparer avec les propriétés optiques du

sable dépose.
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4.3 Résultats
4.3.1 Résultats des courbes en surface

4.3.1.1 Courbes de polarisation des particules dépées

Les figures 40 et 41 présentent les courbes deigatii@n pour les échantillons déposeés,
obtenues respectivemeni.ae 632,8 nm ek = 543,5 nm. La courbe de polarisation de l'argile
fine est bien en dessous des courbes de gros gadiesception des grands angles de diffusion.
C'est l'effet de taille bien connu ou les petitaingg produisent des valeurs de polarisation
inférieures.

Toutes les courbes présentent le méme comportement

» Les valeurs négatives sont détectées pour les sadglealiffusion supérieure a 140°.
L'angle d'inversion se situe entre 130° et 150°rd&son de la marge d'erreur, il n'est
pas possible de récupérer avec précision la valkamgle d'inversion pour les
différents échantillons.

* Les amplitudes maximales de polarisation sont algempour les angles autour de 30-
40°. Les différences pour les valeurs de polaosasont en partie dues a des
différences dans l'absorption de la lumiere pamagriaux.

Toutes les courbes ne présentent pas le méme ctamamt en ce qui concerne 'effet de la
longueur d’onde :

» Les échantillons ayant une couleur ocre (sable Bjasable Tunisie, sable Libye)
montrent une légere augmentation des valeurs deigatiion dans le domaine vert.
Ceci peut étre da au fait que dans ce domainediptisn de la lumiére incidente est
plus importante que dans le domaine du rouge affiéctinsi les valeurs de
polarisation de ces échantillons.

» Les échantillons d’autre couleur ne montrent pagiffiérences évidentes.
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Figure 40 : Courbes de polarisation produites pards échantillons déposés, & 632,8 nm.
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Figure 41 : Courbes de polarisation produites pards échantillons déposés,la 543,5nm.
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4.3.1.2 Courbes de radiance des particules déposées

Les figures 42 et 43 présentent les courbes demeadipour les échantillons déposeés,
obtenues respectivement 3&632,8 nm etA=543,5 nm. Toutes les courbes présentent un
comportement similaire. Les courbes sont desceadgusqu’a un angle de diffusion entre 30 et
40° puis elles sont ascendantes. Aux grands adglesffusion les valeurs restent tout de méme

inférieures a celles aux petits angles sauf posalde Fidiji.
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Figure 42 : Courbes de radiance produites par lescantillons de sable déposés,)a& 632,8 nm.
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Figure 43 : Courbes de radiance produites par lesc@antillons de sable déposés,)a& 543,5 nm.

4.3.1.3 Courbes de polarisation et de radiance deanpicules humides déposées

[l pourrait étre intéressant d'évaluer I'effet dheurnidité sur les propriétés de diffusion des
particules de sable. Les figures 44 et 45 présetgsrcourbes de polarisation et de la radiance
pour différents types de sables humides. La quéadtgau ajoutée d'un échantillon a l'autre peut
changer, donc la conclusion tirée ne peut étre rgu'imdication sur la tendance. Les effets
remarqués par rapport aux grains secs sont:

» Des amplitudes de polarisation plus élevées.

e Légere augmentation des valeurs de I'angle desibiffucorrespondant aux amplitudes

maximales.

» Disparition de la branche polarisation négative

» Courbes de radiance presque plates pour les gaaggiss de diffusion.
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Figure 44 : Courbes de polarisation produites pards échantillons de sable humides déposés

mesurés d. = 632,8 nm.
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Figure 45 : Courbes de radiance produites par lescéantillons de sable humides déposeés

mesurés d. = 632,8 nm.

4.3.2 Résultats des courbes des gros grains en latittn et comparaison avec les

courbes en surface

4.3.2.1 Courbes de polarisation des grosses partieslde type « sable » en
lévitation

Les mesures des courbes de polarisation et dendpoduites par les grosses particules
de type « sable » ont été effectuées en vols phgabe tandis que celles pour les plus petites
particules ont été faites en sol par injection dtazLes figures 46 et 47 présentent les courbes
de polarisation pour les échantillons en lévitatomespectivement= 632,8 nm ek = 543,5 nm.
L’amplitude de polarisation la plus élevée (~ 758%) obtenue avec des grains noirs, ceci est en
accord avec l'effet bien connu des gros grainssnpioduisant des valeurs de polarisation

supérieures aux grains plus clairs (Hadamcik ¢t28109b). Les autres sables produisent des
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valeurs de polarisation plus ou moins similairesgcades maxima compris entre 5% et 15%
dépendamment de la taille moyenne des grains letudelifférence d’absorption. Aucun effet de
la longueur d’onde n’est observé, bien que ledgeetifférences entre les deux courbes peuvent
étre dues a la différence d'absorption et de Higion en taille. Enfin, il n'existe pas de valeurs

négatives évidentes pour la polarisation.
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Figure 46 : Courbes de polarisation produites pards échantillons de sable en lévitation

mesuré ak = 632,8 nm.
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Figure 47 : Courbes de polarisation produites pards échantillons de sable en lévitation

mesuré ak = 543,5nm.

4.3.2.2 Courbes moyennes des particules déposéedest particules en
lévitation (a I'exception du sable noir)

La figure 48 représente des courbes de polarisaynthétiques des échantillons de sable
montrées dans les figures 46 et 47 a I'exceptiorsahle noir, obtenues)a& 632,8 nm ef.=
543,5 nm. Les barres d’erreurs correspondent aislpesion des courbes individuelles. Les
différences entre les courbes produites par leargitlons en surface et les échantillons en
lévitation sont bien évidentes :

» Les échantillons déposés en surface présentenvalesrs maximales de polarisation
entre 30 et 40° d’angle de diffusion contre degwa maximales autour de 90° pour ceux
en lévitation.

» Les valeurs maximales de polarisation produites Iparéchantillons en surface sont

nettement plus importantes que celles produitesegagchantillons en |évitation.

94



Etudes des propriétés optiques de différents tgpesable

* Les courbes produites par les échantillons en cainfi;ontrent des valeurs négatives aux
grands angles de diffusion.
* La longueur d’onde n’a aucun effet sur les courdes échantillons en lévitation, tandis

gue cet effet semble Iégérement présent sur lebesues échantillons en surface.
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Figure 48 : Courbes de polarisation synthétiques @deéchantillons de sable a I'exception du
sable noir, ar = 632,8 nm ef. = 543,5 nm. Les marges d'erreur correspondent a la

dispersion des courbes individuelles.
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4.3.3 Résultats des courbes des petites particules Evitation et comparaison

avec les courbes en surface

4.3.3.1 Courbes de polarisation et de radiance delgile et du sable cassé en
|évitation
La figure 49 présente les courbes de polarisgtiour les petites particules (argile et

sable brisé) dans le domaine rouge. Les courbesrembriles valeurs proches de celles des gros
grains (les amplitudes varient entre 10 et 16 %).
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Figure 49 : Courbes de polarisation produites pards échantillons de sable en lévitation,

mesurées a. = 543,5 nm.

La figure 50 représente les courbes de radiance lpsupetites particules (argile et de
sable brisé) dans le domaine rouge. Ces courbesrenoiin comportement similaires; avec une

forte augmentation vers les petits angles de ddfus

96



Etudes des propriétés optiques de différents tgpesable

T T T T T T T T T T T T I T T
- 10.0= ,;# & Broken sand (632.8 nm) B
w N ]
E : >, A Fine cloy (632.8 nm) ]
2 - ) i
:'_é‘
E 1.0 =
w0 u ]
0 C ]
O - ]
C -
o - -
Ry - 3 '%‘2\&\7% I
0.1 % E
: 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 I 1 1 :
8] 50 100 150

Scattering angle (deg.)

Figure 50 : Courbes de radiance produites par lesatits échantillons de sable en lévitation,

mesurées a. = 632,8 nm.

4.3.3.2 Courbes de polarisation et de radiance datgile fine en lévitation et
en surface a 632,8 nm et a 543,5 nm.

La figure 51 présente les courbes de polarisateohatigile mesurées &= 632,8 nm ek
= 543,5 nm en lévitation et déposées en surfaeegilé fine en lévitation présente un petit effet
de couleur avec des valeurs Iégerement supérielares le domaine vert. Les différences entre
les courbes produites par les échantillons en ceiréd les échantillons en lévitation sont bien
évidentes et similaires a ce qui est discuté dapsiagraphe 4.3.2.2 :

- les angles de diffusion correspondants aux valal@ polarisation maximales des
courbes en lévitation et des courbes en surfadeddtérents ;

- les amplitudes de polarisation produites pardéelsantillons déposés en surface sont

inférieures a celles produites par les échantilemvitation ;
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- les courbes produites par les échantillons efases montrent des valeurs négatives aux
grands angles de diffusion.

. Enfin, les courbes de radiance, présentées sfiguee 52, sont trés différentes (les
courbes sont normalisées de maniére a avoir la rwétear a 90 ° angle de diffusion).
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Figure 51 : Comparaison entre les courbes de polaation produites par I'échantillon argile

fine déposeée et en lévitation, mesurées.a 632,8 et & = 543,5 nm.
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Figure 52 : Comparaison entre les courbes de radiae produites par I'échantillon argile
fine déposeé et en lévitation, mesuré®= 632,8 et & = 543,5 nm.

4.4 Conclusion

Les courbes de polarisation pour les échantillongmbs grains de sable déposés et les
mémes échantillons en lévitation different forteim&nous les angles de diffusion. De plus, les
courbes de polarisation et de radiance produitedpaable déposé se distinguent entre sable sec
et sable humide. Les mémes différences sont oldesrueonsidérant les plus petits échantillons
de sable, représentatifs de ceux que I'on peutordgrer dans la basse atmosphére (courbes de
diffusion de l'argile fine).

Il est ainsi possible de distinguer entre sableodésec, sable déposé et humide et sable
en lévitation par I'analyse de la polarisation d@gsurs autour de 90° d’angle de diffusion et aux
grands angles (la polarisation négative n’existamt pour le sable sec déposé).

Les courbes de polarisation et de radiance peug@st un outil supplémentaire de

I'interprétation des mesures de télédétection dessals dans la basse troposphere et de leurs
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sources au niveau du sol. Bien qu'elles ne puisgastétre utilisées seules pour identifier
l'origine des particules de sable, elles permettentdéterminer facilement si les grains sont
déposés au sol ou flottant dans I'air, en pargcdh examinant les valeurs de polarisation autour
de 90° (la ou les valeurs sont nettement diffésertdére sable déposé et sable lévitant) et autour
de l'angle de linversion vers 150° (valeurs négadi n'existant que pour les échantillons
déposés). D’autre part un rapport des valeursdianmee a ces deux angles présente aussi un outil
permettant de différentier entre sable déposé e sen lévitation. En effet un rapport de la
valeur de radiance a 150° sur la valeur a 90°néstieur a 1 pour le sable fin en lévitation, tandi
gue ce rapport est supérieur a 1 pour le sabldédposé en surface. Cependant ce rapport peut
étre quasiment égal a 1 si le sable est humiddd@alh: Rapport de la valeur de brillance a 150°
sur la valeur a 90° pour le sable fin en lévitatisable fin déposé et sable déposé et humide.).
Plus d’'investigations sont nécessaires pour éviéieféet de I’humidité en relation avec sa teneur

dans un échantillon.

Conditions de mesures Valeur de brillance a 150°/ Valeur de brillance0a 9
Sable fin en lévitation 0,56
Sable fin déposé en surface 1,32
Sable déposé et humide (sable Liban) 0,99

Tableau 5: Rapport de la valeur de brillance a 150°%ur la valeur a 90° pour le sable fin en
lévitation, sable fin déposé et sable déposé et hiaa.

Les courbes de radiance présentées dans ce chapiservi comme base de donnée pour
la conception de nouveaux compteur d’aérosols emscde développement au LPC2E avec la
société Environnement-SA : CPA (Continuous Pardiied Analyser) et LOAC (Light Optical
Aerosol Counter). Ces instruments vont effectuer Mesures a différents angles de diffusion et
il fallait choisir les angles les plus favorablesup lidentification des différentes natures
d’aérosols présentes dans l'air. Sans renter desgétails, une mesure a un petit angle de
diffusion (<15°) est peu dépendante de la natusedgticules et permet donc d’accéder a la
concentration en aérosols (Renard et al., 2010¢. trdesure simultanée a un ou plusieurs autres

angles, typiguement entre 60° et 160° la ou laarazk est tres sensible a la nature des particules,
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permet l'identification des principales famillesadtosols. A partir des mesures obtenues avec
PROGRAZ2 pour différents natures de particules sslig¢gt notamment pour les sables, 4 angles
(10°, 60°, 115° et 160°) ont été choisi pour le CH&trument au sol dédié a la mesure de la
gualité de l'air ambiant pour des réseaux de sliawneie, et 2 angles (12° et 60°) ont été choisi
pour LOAC (compteur d’aérosols leger, de moins dkgy embarquable sous ballons). Ces

instruments seront disponibles fin 2011.
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Chapitre 5

Etudes des proprietés optiques de suies et del@oir

carbone
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5.1 Rappel sur la formation des suies

5.1.1 Production et formation des particules de ses dans une flamme

Les suies sont produites par une combustion incd@plie combustibles. Elles sont
composeées principalement de carbone. Des tracgdrdtiene d’'oxygene et d’azote sont aussi
présentes dans les particules de suies (Haynesaghé&k/ 1981 ; Kennedy, 1997). Elles se
forment dans une flamme a haute température (®uypérax 1300 K) et dans des conditions de
richesse locale élevée (typiquement, supérieur@)a lla richesse étant le rapport entre le ratio
de masse du combustible a l'air pendant I'expégiegtde ratio de la masse du combustible a I'air
a stoechiométrie.

5.1.1 La nucléation

Dans la zone la plus réactive de la flamme, leslyits issus de I'oxydation et de la
pyrolyse du combustible (HAP et hydrocarbures ungst tel que I'acétylene) se condensent et
forment les premieres particules solides de I'adirokes nucléi (diametre inférieur a 2 nm). Ces
nucléi sont produits en grande quantité et possadentres petite taille (diametre inférieur a 2

nm).

5.1.2 Grossissement de surface des nucléi

Les nucléi vont ensuite grossir au cours du phémendgée grossissement de surface. Les
espéces gazeuses vont réagir sur la surface dis eus'’y incorporer. Ce phénomeéne se répeéte
jusqu'a ce que les particules deviennent quasis@mériques avec un diamétre proche de au
moins 10 nm, appelés grains. Des collisions entsegl@ins imposent la morphologie des

agrégats (coagulation et agglomérations).

5.1.3 La coagulation et 'agglomération

Lorsque les grains sont encore jeunes de diamdfieedur & 10 nm, leur croissance de
surface est encore rapide et leur structure int@steencore instable. Lorsqu’ils entrent en

collision, ils peuvent, du fait de la forte congation et des mouvements browniens dus a la
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température, fusionner. Leur structure interne demdnstable) peut alors changer. Des grains
plus grands peuvent résulter de ce phénomeéene ayardayon entre 10 et 40 nm. Il s’agit du
phénoméne de coagulation.

Lorsque des grains moins jeunes (diametre supéael® nm, structure interne moins
mobile) entrent en collision, ces derniers vonteker sans fusionner. Il s’agit du phénomene
d'agglomération. C’est ainsi que la morphologie ptere d'une suie et la distribution
granulométrique se forme.

Les suies sont donc composées de petits graingipesrsphériques, appelées monomeres
qui se coagulent/s’agglomérent entre eux pour foedarges agrégats qui ont une morphologie
guasi fractale. Les grains primaires sont consgléwir un diamétre identique parce qu'ils
résultent du méme processus de formation. VoirdidiB.

La description de la morphologie des suies a m#éede nombreuses études théoriques et
expérimentales citons quelques unes: Jullien eetBd987 ; Brasil et al., 1999, 2000, 2001,
Medalia et Heckman, 1969 ; Dobbins et Megaridig719Megaridis et Dobbins, 1990 ; Koyl et
al., 1995.

CH

2
HAP Coagulation £ 1

. .
Croissance @,

Pyrolyse Nucléation - . desurface .. ® . Agglomeération
Carburant —p —» ST . —»
B, ..1 .. v
o e
Précurseurs Nuclei Particules Agrégats
primaires

Figure 53 : Processus de formation et d’évolutionas agrégats de suie dans une flamme.
Extrait de Maugendre, (2009)

5.1.4 L'Oxydation

En paralléle avec ces réactions de formation, éestions d’oxydation interviennent dans
la zone peu réactive de la flamme. Deux phénoméiogydation peuvent avoir lieu : oxydation
a partir de I'oxygene et oxydation a partir du catliOH. L'oxygéne présente une efficacité de

collision faible, il peut donc pénétrer a I'intérredes agrégats et effectuer une oxydation interne
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qui peut entrainer la cassure de la particule. ydaxion par OH se fait en surface et ne risque
pas de casser les agrégats mais peut conduirdiraitaution de leurs masses.

Enfin, lorsque la température devient inférieur808K, différents composants viennent
s’adsorber a la surface des particules : hydrocasblourds venant du carburant, hydrocarbures
OXygéneés...

5.1.5 Structure des grains primaires

Les grains primaires comportent environ’ Hlomes de carbone, qui se disposent en
rangés hexagonales appelées plaquettes. Les pisjsairdonnent en groupe de 2 a 5 pour
former une cristallite. Un millier de ces cristed8 forme un grain primaire. La structure interne
des grains primaires de suies dépend de la natureodhbustible et des conditions de
combustion.

5.1.6 Diameétre et nombre des grains primaires

La dispersion en taille des particules primairésdestype gaussien. Une faible dispersion
en taille a été trouvée pour les particules prieg{Koylu et Faeth, 1992, Wentzel et al., 2003).
Le nombre des grains primaires dépend du combesgitdiu processus de combustion. Des suies
prélevées d'une zone réactive de la flamme préseotenombre faible en particules primaires,
de l'ordre de 50 (Hu et Koyll, 2003). Par contres duies prélevées en dehors de la flamme
possedent un nombre de particules primaires glév@at a 500 par agglomérat (Koylu et Faeth,
1992).
On définit le nombre des particules primaiNgsen fonction des grandeurs suivantes :

Df
N, =k, (S_g] (Equation 5.1)

pp
Dy étant le diametre de giration. Il permet de dorurer estimation de la répartition massique
des agrégats.
Dpp€tant le diametre des particules primaires
Ds etk: sont les parameétres morphologiques d’'un agrégatinhension fractale et le préfacteur

respectivement, détaillés dans le paragraphe duivan
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5.1.7 Dimension fractale et préfacteur

La dimension fractale du point de vue géométrigeienet de quantifier I'aspect plus ou
moins tortueux d’un objet fractal. En ce qui comeeles suies elle montre le degré de compacité
et d'aération d’'une particule. Plus la dimensioacfale est importante plus la particule est
compacte et moins elle est aérée (voir figure Béns cette thése, les suies étudiées dont ont
connait la valeur de la dimension fractale variieeeh, 74 et 1,86.

Le préfacteur kun des parametres morphologiques d’'un agrégatgieidéduit a partir
de I'équation 5.1 qui permet d'établir la relatientre Ln(N) et Ln(Dy/Dyp), qui suivent une
droite de pente et I'ordonnée a l'origine Lngk Le préfacteur est lié a la densité des partgcule
primaires formant un agrégat (Sorensen et Rob¥9&7). Le préfacteur est sensible a la nature
du combustible. Si la dimension fractale de plusiquarticules est proche (comme dans notre

cas), le préfacteur est considéré comme un fastondaire.

“‘é‘?

D=1 D:=1,75 Dy{=2,00

=2,25 = 2,50 = 3,00

Figure 54 : Morphologie d’agrégats de dimension fretale différente.
Extrait de Ouf, 2006
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5.1.8 Le carbone élémentaire (EC) et le carbone orggue (OC)

Une suie est composée de carbone élémentaire (ECQE dlack carbon, composé
exclusivement d’atomes de carbone. Elle contiessiaune fraction plus ou moins importante de
matiere organique (OC) adsorbée lors du refroidigse des produits de combustion. L'OC est
constitué d’une multitude de composés organiquiéreits principalement ledydrocarbures
Aromatiques PolycycliqueHAP). Pour des études détaillées sur I'évolutias AHAP a la

surface des suies on peut se référer aux travaGudeteau, 2007.

5.2 Echantillons de suies

5.2.1 Suies générées par miniCAST

Des échantillons de suies de différentes tailleteatifférent taux en EC/OC sont étudiés
en lévitation. Ces suies sont produites par un rgéed de suies MiniCAST. Dans le but
d’étudier leurs propriétés optiqgues avant qu’'ebB&ggglomérent en grande quantité, les suies
générées par miniCAST étaient injectées directemiams |a fiole de PROGRA2.

5.2.1.1 MiniCAST

Minicast (Combustion Aerosol STandard) est un gete@r de suies par la combustion du
propane dans l'air. Les particules de suie géngraeminiCAST ont un diameétre de l'ordre de
guelques dizaines de nm et des caractéristiquetaisen a celles émises par les processus de
combustion réel comme les moteurs diesel. Le gren@st illustré dans la figure 55. Pour
interrompre le processus de combustion, la flammediffusion est arrétée avec de l'azote
(Zahoransky et al., 2002 ; Barthazy et al., 200@ur obtenir de suies de différents diamétres, on
fait varier le débit d’'air. Ainsi la hauteur de Ramme sera changée. L’azote chargé
d’'interrompre le processus de combustion provientadméme hauteur, en changeant alors la
hauteur de la flamme la suie pourrait étre génarpartir de différentes hauteurs donnant ainsi

différents diameétres.
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-— Dilution gas (air)

Particle output -— Quenching gas (N,)
] ~«—— Dilution gas (air)

Flame

i

Air Air

Fuel
(C4H,)

Figure 55 : Systeme de combustion dans miniCAST. HErit de Barthazy et al. (2006)

Les aérosols de différentes propriétés peuvents aktre générés (concentration,
distribution de taille, carbone organique/carbom&méntaire). Trois tests ont été effectués
donnant trois types de suies ayant un différenx @& EC/OC et de différentes tailles. Pour
distinguer entre les trois types de suies on méttfux d'air entre parenthése. Le Tableau 6
montre les caractéristiques des échantillons é&udiéla figure 56 montre le nombre des
particules générées en fonction de leurs diamtgtej(e donné par le SMPS (Scanning Mobility
Particle Sizer)). Les diametres médians sont ddrkode 60 nm, 115 nm et 150 nm pour un flux

d'airde 1;1,2 et 1,5 respectivement.

Flux d'air d'oxydation | Nom utilisé dans ce EC (%) OC (%)
(I,min™% qui suit
1,5 suie(1,5) 92,5 75
1,2 suie(1,2) 49,8 50,2
1,0 suie(1) 63,0 47,0

Tableau 6 : Composition des particules de suie enriction du flux d'air d'oxydation
(d’aprés de Barthazy et al. , 2006).
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Figure 56 : Distribution en taille des particules & suies générées par miniCAST avec des
différents flux d’air . Les diameéetres médians sont de I'ordre de 60 nm, 1XBn et 150 nm.

5.2.1.2 Systeme de mesure

Le systtme de mesure de la diffusion lumineusesdéss générées par MiniCAST a
I'aide de PROGRAZ est illustré dans la figure 5helpartie des suies produites par Minicast est
éjectée directement dans la fiole de PROGRA2 efaggirée par une pompe permettant aux
particules de flotter dans toute la fiole en pailter dans le domaine de faisceau laser (figure 58)
Aprés leur aspiration les particules passent aetgaun filtre, puis elles sont extraites. L'autre
partie est éjectée dans un SMPS ou les particudes seutralisées a l'aide d'une source
radioactive, puis ils entrent dans une colonne D{dKferential Mobility Analyzer) qui permet
de sélectionner la taille des particules qui seesrguite comptées par le CPC. Le compteur de
particules CPC (Condensation Particle Counter) ddarconcentration de particules de chaque
taille. Le SMPS constitué d'un DMA et d'un CPC d&séta un ordinateur et permet alors de
reconstituer le spectre granulométrique des aé&qsoir figure 56). Notons que les tuyaux a

travers lesquels passent les suies, réduisentplét dies aérosols par effet électrostatique mais
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n'agissent pas sur le phénoméne d’agglomération mieticules; donc les suies peuvent

s’agglomérer avant d’atteindre la fiole.

Extraction
| Filter

miniCAST

— CPC — DMA

SdINS

PROGRA2

usBolIN
auedoid
Iy

Figure 57 : Montage de l'injection de suies dans laole de PROGRA2

Injected sootI ‘ Aspired soot

Laser beam
> asee [ ....

Figure 58 : Fiole utilisée pour pouvoir injecter drectement les suies dans PROGRA2
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5.2.2 Suies produites dans une chambre de combustion

Dans ce qui suit les suies étudiées ne sont pactégs directement apres leurs formations
dans la fiole de PROGRAZ2 donc les mesures somisfaiir des gros agglomérats.

Des suies issues de deux combustibles difféeremtmtseétaillés dans cette partie : le
Polyméthyl méthacrylate (PMMAgEO,) et le solvant liquide, le toluene dg). Les
échantillons sont produits suivant difféerentes d¢ows de combustion. Les figures 59 et 60
montrent les morphologies des suies provenant diviIRMt de toluene respectivement obtenue

avec un microscope électronique en transmissioMjTE

Figure 59 : TEM micrographs des suies produites pala combustion de PMMA.
Extrait de Ouf et al., 2008

"
-p-é‘

‘*‘

.

) ; : . _*“'--*«_
¥ [ |I

Figure 60 : TEM micrographs des suies produites pala combustion de toluene.
Extrait de Ouf et al., 2008
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Les expériences (Ouf, 2006 ; Ouf et al. 2008) tétedfectuées dans une chambre de
combustion dans l'installation présentée a la édilk. La zone d'incendie était située dans un
foyer d'environ 1 mcouvertes par un capot relié & une conduite délaton verticale de
114 mm de diametre. L’air entre par le bas du fogefta conduite surmontant ce foyer
comporte a la fin des filtres THE (Tres Haute Ef€iité) qui permettent de limiter les rejets
des suies. Un systéme d’extraction et un jeu denesrpermettent d’ajuster le débit de
ventilation entre 50 et 500 ¥h. Un réseau de cordon chauffant sert & maintknir
température de la ligne de ventilation. Une balagseplacée dans le foyer et permet de
mesurée en temps réel la perte de masse du cobibusti

[ro——

—_—

150 1 e .
8 '—&l;: -,x o ;:
T,
Heated vertilated duct €0 and CO, FilteP samplifg SAmping pump; 18 LN N 50 - 500 m*/h
Sz analysers el
T o / o~ h
Sampling probe i > — K f &4 ‘}
|" I~ e S
g Dilution device FPS 4000 /_/ T
] Sampling pump, 5 Limin
\ = o HEPA filter Ventilation — extraction
4 ™ Filter sampling for TEM analysis
Furnace .
| — y
Gaseous, liquid o % I = I
or solid burner — | ] — AL
A * TEOM SMPS
Ill| b EXTINCTION CELL
Airinlet __/ \____ Airinlet
°-f oﬂf

Figure 61 : Schéma descriptif du dispositif expérirantal effectué pour produire les suies
Extrait de Ouf et al., 2008.

La richesse globale, en anglaigobal equivalence ratio(GER), un parametre
important de la combustion, est définie comme Ippoat entre le ratio de masse du
combustible a l'air pendant I'expérience, et léorde la masse du combustible a l'air a

stoechiométrie.
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( mcombustibdz ]
My expérience

( mcombustibdz ]
ma" stochio

En changeant la richesse des échantillons de eliffertaux EC/OC sont obtenus

GER= (Equation 5.2)

(figure 62). En plus ces échantillons montrent démntes propriétés morphologiques
(Tableau 7).

ECMOC ratio

100%
WmEC
0% HOCH
a0
TO%
60% - 75.0%
it B0
50%
4% -
30% -
50
109 - | | | i | | e |
| 10.1%
m,a B | B | B | | |
Toluene GER = 0.05 Toluene GER =001 PMMA GER=0.23 PMMA GER=0.06

Figure 62 : Dépendance du taux carbone élémentaicarbone organique de la richesse

Extrait de Ouf, 2006

Diamétres
Taux de des
_|Nom utilisé dans _— Richesse _ Dimension
Combustible | Ventilation particules
ce manuscrit 5 globale o fractale
(m /h) primaires
(nm)
Toluene |[Toluenel 450 0,01 52 1,86
(CsHg)  [Toluene2 100 0,06 70 1,81
PMMA IPMMA1 450 0,06 42 1,78
(CsHgO2) |PMMA2 50 0,49 56 1,74
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Tableau 7 : Informations détaillées sur les échartons des suies.
Extrait de Ouf, 2006 ; Ouf et al., 2008.

5.2.3 Echantillons de noir de carbone

Les matiéres premiéres employées pour obtenir diuds carbone sont des huiles

lourdes, des hydrocarbures liquides, du gaz naturele I'acétylene.

5.2.3.1 Procédé furnace (®Printex 90)

La formation du noir de carbone s’effectue dangéacteur clos (four). En effet une
flamme est provoquée dans un meélange gaz/air ethdde y est pulvérisée. Apres
refroidissement par pulvérisation d’eau, des gazaitebustion contenant le noir de carbone
sont récupérés au niveau des séparateurs (filtres)figures 63 et 64 montre la morphologie
de cet échantillon obtenue avec un microscoperél@que a balayage (MEB) et avec un

TEM respectivement.

A

ﬂ?“

Carbone P98 Photo No.=2

Figure 63 : MEB micrographs de ®Printex 90
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Figure 64 : TEM micrographs de ®Printex 90

5.2.3.2 Procédé noir de fumée (®Lamp black 101)

Le four du procédé noir de fumée est composé damen fonte ou se trouve I'huile et
d’'une hotte d’évacuation dans laquelle brlle |lanfitze productrice de noir de carbone. Les
gaz d’échappement chauds contenant du noir de rarant refroidis et acheminés vers des
filtres ou s’effectue la séparation par précipitatiLa taille des particules du noir de carbone
peut étre ajustée en faisant varier la quantit¢ade de combustion. Les figures 67 et 68

montrent la morphologie de cet échantillon.
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Figure 66 : TEM micrographs de ®_Lamp black 10

Le facteur DBP (tableau 7) correspond au volumemérde phtablate de dibutyle
adsorbé par 100 g de noir de carbone. Cette adwmomghépend de la structure c’est a dire de
I'agrégation plus ou moins prononcée de la pamrticle Tableau 8 montre les diamétres des

particules primaires des échantillons de noir dbarae ainsi que le DBP.

Diamétres
N des
_ Nom utilisé dans ce _ DBP
Nom Commercial ) particules
manuscrit o (ml/g)
primaires
(nm)
®Printex 90 C14 14 95
®Lamp black 101 C95 95 112

Tableau 8 : Informations détaillées sur les écharlons du noir de carbone

5.3 Reésultats

5.3.1 Résultats des propriétés optiques des suieoduites par MiniCAST

Il convient de rappeler gu'avec l'instrument PROGRWAs des mesures sur des
petites particules fortement absorbantes telleslegisuies de taille inférieure a la longueur
d'onde n’'ont jamais été effectuées jusqu’a présesite étude est donc dédiée a I'évaluation
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de la capacité et des limites de I'instrument PR@&Ris en ce qui concerne les particules

fortement absorbantes et de faible taille.

5.3.1.1 Courbe d’intensité produite par les 2 camérade détection

La figure 67 représente les courbes d’intensitéalées par la caméra paralléle et la
caméra perpendiculaire produites par I'échantiiare(1,5) a 150° d’angle de diffusion. Les
courbes montrent un accroissement avec le temps.eSe également détecté sur les autres
angles. Cette augmentation est probablement diaggldmération des suies flottant dans la
fiole aprés quelques secondes. Les courbes ddgatdian et de radiance représentent alors un

mélange de suies de différents diametres. Le dranmétial est celui donné dans la figure 56.

E Caméra perpendiculaire =

3.0%108% | 150° ;

2.5x108

2.0x108 -

1.5%108 o

1.0x10% B—- | I _;
500 1000 1500
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)
[

8 ¥ 1 O? ; Cc;moémrparall’&r\e 7

7x107E —
6x107 |
5x107
4x10’

3x10’
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Ty I
Y

Intensite

!I"- H; TITT

L
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nombre images

Figure 67 : Courbes d’intensité détectée par la caéna paralléle et la caméra
perpendiculaire en fonction du nombre d’'image prodite par I'échantillon suie(1,5) a
150° d’angle de diffusion.

L’échantillon suie(1,5) représente le diamétrelles@levé et aussi la concentration la
plus élevée, engendrant probablement une aggloioratus importante que les autres
échantillons. En effet le Tableau 9 et la Figuren@htrent I'évolution de I'agglomération en

fonction du temps pour une approche mono dispdesgeation 5.3). Ce calcul est fait avec le
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programme AEROCALC basé sur les formules qu'on peutver dans I'ouvrage « Aerosol
Measurement - Principles, Techniques, and Appbecati(2001) » de Paul A. Baron et Klaus
Willeke (Wiley-Interscience).
d(t) =d, @+ N, .K1)"? (Equation 5.3)
d(t) étant le diametre des particules a un temps
do étant le diametre des particules initial
K étant le coefficient de coagulation exprimé pégliation suivante :
K=4mD,.D (Equation 5.4)
D étant le coefficient de diffusion des particuleg/6)
D, étant le diametre géométrique de la particule

La concentration choisie n'est pas réelle'tXarticules/cr), la concentration dans la
fiole n'est pas connue car le temps d’éjection ddiqules de suies dans la fiole avant le
commencement des mesures n'est pas controlé. iecévolution en diamétre n'est qu’un
calcul en relatif pour montrer I'évolution du diatmedes particules d’'une part et le mélange
de particules de différents diametres d’autre fjkes suies «jeunes » continuent a étre

éjectées dans la fiole).

Température  Pression Concentration| Diametre Temps Diametre a
(Kelvin) (kPA) initiale médian (s) temps (t) en
(particules/cr) (Lm) (Lm)
293,15 101,3 16 0,16 60 5,381
293,15 101,3 16 0,16 120 6,779
293,15 101,3 16 0,16 180 7,761

Tableau 9 : Parametres et valeurs utilisés pour caliler le diamétre des particules aprés

agglomération. Ce calcul est fait avec le programm&@EROCALC
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Figure 68 : Evolution du diametre des particules apes agglomération. Ce calcul est fait

avec le programme AEROCALC

5.3.1.2 Calcul d’erreur sur les valeurs de polarisabn et de radiance

La figure 69 représente les courbes d’intensitéalées par la caméra paralléle et la
caméra perpendiculaire produites par I'échantiiaie(1,5) a 100° d’angle de diffusion. Ces

courbes n’évoluent pas parallélement comme c’iaias dans la figure 67.
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Figure 69 : Courbes d’intensité détectée par la caéna paralléle et la caméra

perpendiculaire en fonction du nombre d’'image prodite par I'échantillon suie(1,5) a
100° d’angle de diffusion

Ce phénoméne est détecté a chaque fois que ledfiua lumiére passe en dessous
d'une valeur autour de 5xiQunité arbitraire) En dessous de cette valeur il semble que le
flux affiché par la camera est dominé par I'offdetcette derniére. Ce probléme est dd au fait
gue la quantité de lumiere réfléchie et recue pardes deux caméras est trés faible. On sait

donc que cette faible quantité est comprise eneel@ valeur limite (I,,),, =5x10°) qu’on

a définie a partir des images recues sur tousigies On déduit alors :
Quandl, <(I,),, ona O0<l,<I,,. (Equation 5.5)

On considere alors que la polarisation de chaqagénest comprise entre :

o = (1) im < P<100% (Equation 5.6)
I +(1,)

11 7lim

5.3.1.3 Courbes de polarisation et de radiances olotges par suie(1,5)

La figure 71 et la figure 72 représentent les cesrtle polarisation et de radiance
produites par I'échantillon suie(1,5) comparéeslles produites par un modele utilisant la
théorie de Mie pour des particules de 3y de diamétre et un indice de réfraction de 1,7 -
0,6i avec un dispersion en taille de 1,01 (Figde 1.e mélange de différents diamétres dans
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la fiole lors des mesures comme discuté dans lagpaphe précédent, plus la morphologie
des suies trés complexe, rend inconsistant la caaigoé de la courbe mesurée avec le
modeéle de Mie.
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Figure 70 : Granulométrie pour des particules de 34 um de diamétre et une

distribution en taille de 1,01

La courbe de radiance (figure 72) semble donnertendance acceptable par rapport
au modele ; elle diminue jusqu’atteindre un minimauaiour de 80° puis elle montre légere

augmentation qui est plus prononcée au dela ded:&80gle de diffusion.
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Figure 71 : Courbe de polarisation en fonction deangle de diffusion produite par
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Figure 72 : Courbe de radiance en fonction de I'arlg de diffusion produite par suie(1,5)

comparée a un modeéle de Mie

5.3.1.4 Courbes de polarisation et de radiance obteas par suie(1,2)

La figure 74 et la figure 75 représente les courthespolarisation et de radiance
produites par I'échantillon suie(1,2) comparéeslles produites par un modeéle utilisant la
théorie de Mie pour des particules dgm de diametre et un indice de réfraction de 1,76i0,5

la distribution en taille étant de 1,03 (figure .73)
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Figure 73 : Granulométrie pour des particules de 3um de diameétre et une distribution
en taille de 1,03

On remarque que pour des valeurs de radiancevestatint importantes présentes sur la
figure 75 a des petits angles de diffusion, legewa de polarisations correspondantes a ces
angles sont en bon accord avec la courbe prodaitdepmodeéle de Mie. Pour les faibles
valeurs de radiance, les mesures de polarisatioings@siment impossibles a obtenir (valeurs

trop dispersées), ce qui donne la limite de déiradle PROGRAZ2.
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Le fait d'obtenir un accord entre la mesure etldsuls théoriques en considérant des
particules bien plus grosses que celles produiédepgénérateur de suies pourrait indiquer

gue les suies se sont agrégées dans la fiole Evaoinmencement et durant les mesures.
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Figure 74 : Courbe de polarisation en fonction deangle de diffusion produite par

suie(1,2) comparée a un modéle de Mie
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Figure 75 : Courbe de radiance en fonction de I'arlg de diffusion produite par suie(1,2)

comparée a un modele de Mie

5.3.1.5 Courbes de polarisation et de radiance obtaas par suie(1)

La figure 77 et la figure 78 représentent les cesrtle polarisation et de radiance
produites par I'’échantillon suie(1) comparées adesebroduites par un modele utilisant la
théorie de Mie pour des petites particules (avedndice de réfraction de 1.57 -0.56). Cet
échantillon possede le plus faible diametre médies agglomérats (voir figure 56) comparé
aux autres échantillons ainsi que la plus faibleceotration en particules. Il provoque des
valeurs de polarisations trés élevées pour lesearmgloyens et des plus basses valeurs aux
angles extrémes et semble diffuser dans le régenayleigh. Ainsi I'agglomération méme
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si elle existe dans ce cas, le diamétre des phaticaste faible comparé a la longueur d’onde
et les oscillations de Mie ne sont pas évidentes.

La courbe de radiance présentée dans la figureof8renune tendance de la courbe :
la radiance est descendante et atteint son mininers1 100° d’angle de diffusion, puis elle

est trés [égerement ascendante.
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Figure 76 : Granulométrie pour des particules de @8 um de diametre et une

distribution en taille de 1,01
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Figure 77 : Courbe de polarisation en fonction deangle de diffusion produite par

suie(1) comparé a un modéle de Mie
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Figure 78 : Courbe de radiance en fonction de I'arlg de diffusion produite par suie(1,2)

comparée a un modele de Mie

Pour tenter d'expliquer I'accord entre les valedespolarisation et de radiance sur
certains angles d'un ensemble d’agglomérats dessde petite taille avec les calculs
théoriques de diffusion de Mie, nous pourrions pe®I en premiére approximation qu’un
nuage de petites particules de suie avec des fodinesses et orientées de facon aléatoire
peut étre assimilé a un ensemble de particulesrigpie§. Dans ce cas I'écart a la sphéricité
semble étre moins contraignant que pour des ggqsaticules prises isolément. Il convient
de citer que pour la validation des mesures dessiéeectées par MicroRADIBAL, le model
de Mie était utilisé en considérant des particslg@seriques de @gm de diamétre minimum et
un indice de réfraction de 1,75 + 0,43i (Renardlgt2008). Les auteurs expliquent I'accord
trouvé par le fait que les petites particules dieswonsidérées globalement peuvent agir

comme une plus grosse particule quasi-sphérique.

Finalement PROGRA2 est capable de donner des galieupolarisation produites par
des particules de suies de trés petite taille '@dre de 100 nm) assez compatible avec un
modele de Mie. Notons que la caméra de référertom@sas sensible que les autres caméras
et le flux réfléchi par ces particules n’est pated& ce qui fait que les valeurs de radiance
montrées dans les figures 72, 75 et 78 ne somrasalisées par rapport au flux a 90°. Pour
plus d’investigation sur ce type de particulesaverera important de remplacer la caméra de

référence par une autre ayant plus de sensibilité.
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5.3.2 Résultats des propriétés optiques des suieogduites dans une chambre

de combustion

Dans ce qui suit les suies étudiées ont des diamdé I'ordre de quelquesn jusqu’a
guelques dizaines dgm. La comparaison avec le modele de Mie devientnteaant
impossible a cause de la taille trés élevée desssuiexpérimentation est le seul moyen
d’étudier les propriétés optiques de tels échamntil

Comme mentionné dans le chapitre 4 la réponse wptigs échantillons dépend des
conditions de mesures (échantillon déposé en sudgaéchantillon en lévitation). Pour bien
documenter les propriétés optiques des suies, @ssires sous différentes conditions sont
nécessaires. Nous commencons par le milieu le @has, c'est-a-dire des échantillons
déposés en surface et tassé, puis nous continugaomes échantillons déposés en surface et
saupoudrés, un épais nuage d’échantillon en lémitatin ensemble complet d’échantillon en
lévitation (mais moins épais) et nous finirons learparticules les plus petites de I'échantillon

en lévitation.

5.3.2.1 Effet de support portant I'échantillon étudiéen surface sur la
polarisation et la radiance

Avant d'étudier les courbes de polarisation et ddiance produites par les suies
déposées en surface il est important d’évaluefefedu support qui porte les échantillons.
Dans cette partie on présente les courbes de gatian et les courbes de radiance obtenue
par un support vide et avec deux épaisseurs diffésede suie déposées sur le méme support:

0,5um et 3um, dans le but d’évaluer I'effet de support montaés la photo de la figure 79.

Figure 79 : Photo du support
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5.3.2.2 Courbes de polarisation

La Figure 80 montre la courbe de polarisation aledn 632,5 nm avec le support vide
(aucun échantillon déposé sur le support), celterale avec des suies déposées sur le support
et formant une épaisseur de @ et celle obtenue avec les mémes suies déposeés su
support et formant une épaisseur de8

La courbe obtenue avec le support vide est deso¢rdElle est positive avant 50°
d’angle de diffusion puis devient négative ensuies amplitudes maximales de polarisation
pour les 2 autres courbes sont obtenues entree¥780 ° d’angle de diffusion. L’amplitude la
plus élevée est obtenue par les suies formant aide fépaisseur de O0m. Pour une
épaisseur plus importante (8n) 'amplitude est inférieure a celle obtenue aleedaible
épaisseur d'environ 20%.

Le support comme le montre la figure 79 représamte surface rugueuse. Les
premieres particules de suies éjectées sur ceti@cewont se déposer sur les trous rendant
ainsi la surface moins rugueuse mais pas encase. liseffet d’'ombre intervient sur les
valeurs de polarisation donnant ainsi des valelus importantes en polarisation que dans un
cas d'une surface lisse (ou plus lisse). Plus ib&par est importante, plus on se rapproche
d'une surface lisse et I'effet d’'ombre est mointed&. En effet Grynko et al., 2006 montrent
par des calculs théoriques et expérimentaux qu@descules isolées (sans effet d’ombre)
provoguent des valeurs de degré de polarisatioement plus faibles que les particules
partiellement ombragées. Ces dernieres produisessi ane valeur maximale de polarisation
déplacée vers les petits angles de diffusion.

Les mémes mesures sont réalisées avec une londlmwe différente; 543,5 nm
comme le montre la figure 81. L'ordre des courlstscenfirmé, les valeurs les plus élevées
sont également obtenues avec la faible épaissergspondant au méme angle (entre 70 ° et

80 °). Les valeurs sont légerement inférieuredia obtenue a 632,8 nm.
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Figure 80 : Courbes de polarisation obtenues par Isupport vide, des suies déposeées sur

le support et formant une épaisseur de : 0,pm et les mémes suies formant une

épaisseur de 3im. A=632,8 nm
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Figure 81 : Courbes de polarisation obtenues par Isupport vide, des suies déposées sur
le support et formant une épaisseur de : 0,pm et les mémes suies formant une

épaisseur de Jum.
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5.3.2.3 Courbes de radiance

La Figure 82 montre la courbe de radiance obten6@2:6 nm avec le support vide,
celle obtenue avec des suies déposées sur le sigiformant une épaisseur de @b et
celle obtenue avec les mémes suies déposéessupgert et formant une épaisseur den8
Les courbes de radiances produites par les deugsépas différentes sont quasiment égales
pour les angles de diffusion inférieurs a 100°. Aprét angle la courbe de radiance produite
par I'épaisseur la plus élevée montre des val@&garement inférieures a celles produites par
'autre épaisseur. Cette légére différence est au&bsorption plus importante par une
épaisse couche de particule de suies (particubssaipsorbantes) par rapport a une couche
mince.

Les mémes mesures sont réalisées avec une londlmwe différente; 543,5 nm
comme le montre la figure 83. La courbe de radigmoeluite par I'épaisseur la plus élevée
montre une pente de croissance inférieure a cebduge par la petite épaisseur due a

'augmentation de I'absorption.
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Figure 82 : Courbes de radiance obtenues par le spprt vide, des suies déposées sur le

support et formant une épaisseur de : 0,pm et les mémes suies formant une épaisseur
de 3um.A=632,8 nm
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Figure 83 : Courbes de radiance obtenues par le spprt vide, des suies déposées sur le
support et formant une épaisseur de : 0,m et les mémes suies formant une épaisseur
de 3um. A=543,5 nm

L’épaisseur des échantillons étalés en surfaceudnfhlors sur les valeurs de
polarisation et de radiance. Il est important devodar quantifier une épaisseur a partir de
laquelle la réponse optique de ce type d’échantibe stabilise. Il pourrait intuitivement
sembler qu’'une épaisseur de quelques grains powuffire, mais ce travail devra étre
poursuivi par I'équipe de PROGRAZ2. D’autre part,pmurrait proposer de nouveaux travaux
dans le but de pouvoir déduire I'épaisseur d’'uneche a partir de sa réponse optique.

Dans ce qui suit pour les études des courbes @eigation et des courbes de radiance
des particules déposées en surface une épaissear3®emm et 5 mm (dépendant de la
guantité d’échantillon) a été utilisée par prudereteles échantillons étaient étalés d'une

facon a avoir une surface lisse pour éliminer éetfu support et I'effet d’'ombre.

131



Etudes des propriétés optiques de suies et delemarbone

5.3.2.4Courbes de polarisationdes échantillons déposées en surface

La figure 84 présente les courbes de polarisaéian= 632,8 nm, pour les suies
déposées en surface. Dans ce cas, les échantstomsdits saupoudrés car ils ont été
simplement déposés sur une surface, sans étres.tdss® deux échantillons PMMAL et
PMMAZ2 montrent un comportement similaire pour lesutbes de polarisation avec une
amplitude d'environ 72%. Les échantillons toluerstltoluene2 montrent également un
comportement similaire pour les courbes de polaoisaavec une amplitude d'environ 52%.
Toutes les courbes montrent des valeurs négatmasi@es grands angles de diffusion avec un
angle d'inversion autour de 158 °.

Les amplitudes les plus faibles sont produiteslgm@échantillons ayant la dimension
fractale la plus élevée. Ainsi les particules sapntns aérées et plus compactes. Ce qui induit,
en les déposant en surface, du vide entre les mggats plus important que ce qui est obtenu
par des agglomérats de dimension fractale plusefdiim créant du vide entre les agglomérats
on a une diffusion multiple plus importante engamdr ainsi des faibles valeurs de
polarisation. Cela a été vérifié dans la figure @8 montre les valeurs de polarisation
produites par les échantillons issus de PMMA eridssant. Ces valeurs sont plus élevées de

10% que celles montrées en figure 84.
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Figure 84 : Courbes de polarisation & = 632,8 nm produites par les échantillons de

suies déposées en surface
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La différence entre les courbes produites par dies saupoudrées et des suies tassées
sur une surface sont en bon accord avec les meguéegdentes faites avec les deux
échantillons de noir de carbone ou les valeurs alarigation montrent que I'amplitude
produite par le carbone noir tassé est supérienedl@produite par le carbone noir saupoudré
(Hadamcik et al., 2005).
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Figure 85 : Courbes de polarisation & = 632,8 nm produites par les échantillons de

suies tassées en surface

5.3.2.5 Courbes de polarisation produites par les p$ petits agglomérats de

suies en lévitation

La figure 86 présente la variation de la polarwaroduite par de petits agglomérats
de quelquesim de diameétre en fonction de I'angle de diffusioa.travail est fait en utilisant
les images enregistrées 30 secondes apres l'onjedtizote, ou seuls les petits agglomérats
restent en lévitation. En effet apres 30 seconeleminbre de particules qui couvre au moins
2 pixels est bien plus faible que juste apresdttipn. Les quelques particules qui couvrent

plus que 2 pixels présentent un flux surfaciqus faéble par rapport celui d'une grande
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particule juste aprés l'injection. Un faible fluxirfacique traduit en fait une juxtaposition
fortuite de petites particules ne pouvant étreluesooptiquement.

La figure 86 montre que les deux échantillons pitsdavec un débit de ventilation qui
est relativement élevé, PMMAL et toluenel, procditisen comportement similaire et les
valeurs de polarisation les plus élevées. Les a@rives échantillons, PMMAZ2 et toluene2,
obtenus par un taux de ventilation plus faible,dpisent des valeurs de polarisation
inférieures. Le Tableau 7 montre que, pour dewastiions issus du méme combustible, un
débit de ventilation élevé entraine une diminutae diametre des particules primaires.
L'échantillon de suie produisant la plus grande laoge de polarisation dans la figure 86 est
le PMMAL échantillon qui a le plus faible diamette particules primaires (42 nm). La plus
faible amplitude est produite par toluene2 qui adiemetre le plus élevé de particules
primaires (70 nm). L'amplitude de la polarisatioa ld suie semble diminuer lorsque le

diametre des particules primaires augmente.
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Figure 86 : Courbes de polarisation & = 632,8 nm produite par les petits agglomérats

de suie en lévitation.
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5.3.2.6 Courbes de polarisation produites par les gtpmérats de suies de

toutes les tailles en lévitation

La distribution en taille des particules de suies peuvent étre trouvées dans la
stratosphéere est inconnue. Il est donc intéresd&tudier les valeurs de polarisation
produites par I'ensemble complet des échantilloessdies en lévitation. La Figure 87
présente la variation de la polarisation produde ges agglomérats de suie en lévitation en
fonction de l'angle de diffusion’a= 632,8 nm. Ces mesures ont été effectuées enwuiren
seconde apres l'injection d'azote afin que l'enserdbs agglomérats de quelques de
diametre jusqu’a quelques dizaines e soit en lévitation. Le terme ensemble complet des
agglomérats utilisé ici indique que les aggloméemtdévitation sont de diamétres différents
(de quelguesum a quelques dizaines dem) et non qu’il y aurait une grande quantité
d’agglomérats qui provoquerait un épais nuage tssu

Une différence évidente est constatée entre lgditacies de polarisation obtenues
dans ce cas qui sont inférieurs a celles préserdées la figure 86 pour les petits
agglomérats. L'amplitude de polarisation la plugpamante est produite par I'échantillon
toluenel, suivie d'un comportement similaire deptdarisation produite par toluene2 et
PMMAL. La plus faible amplitude de la polarisatiest obtenue avec PMMA2. Toutes les

amplitudes maximales sont obtenues pour des adgldgfusion compris entre 80° et 90°.

100 ; — ! ' — :
r ... TOLUENE1 =
[ 632.8 nm _ 3 TOLUENEZ
L i PMMA1
aor _;;_ PMMA?2 |
¥ B0 R =
5 + T
'§ 40 +7" S A= ?5.“; +
S I 2z N |
a [ * ,fﬁ A- A= AL B i
20 et o hﬁ“mug&#. B
I KB TASRS '
$§;@ . §$%§
5 X RE
| |

Q S0 100 150
Scattering angle (deg.)

Figure 87 : Courbes de polarisation & = 632,8 nm produite par 'ensemble complet

d'agglomérats de suies en lévitation.
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5.3.2.7 Effet de taille de gros agglomérats de suierda polarisation

Il est nécessaire d'étudier l'effet de taille dgglomérats de suie sur la polarisation.
Pour les agglomérats de diametre supérieur gn2@e systeme d'imagerie permet de donner
la polarisation produite par un agglomérat en &ioh en fonction de son diamétre pour les
angles de diffusion entre 40° & 150°. En moyenteapblarisation sur un intervalle de taille
de 50 um, et en tragant un ajustement exponentiel on pédguire la tendance de la
polarisation en fonction de la taille des agglort®eachaque angle de diffusion entre 40° et
150°.

La Figure 88 présente l'effet de la taille desl@m@rats sur la polarisation moyennée
sur les angles de diffusion de 80° jusqu'a 1007asuiun ajustement (fit) exponentiel pour les
échantillons de suie. La polarisation produite lesr quatre échantillons de suie augmente
avec le diametre. Cet effet de taille ou les graagglomérats floconneux et absorbants
produisent des valeurs de polarisation qui augmeéteec le diametre a déja été détecté avec

ce type de particules (Hadamcik et al., 2006 ; )09
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Figure 88 : Effet de taille des agglomérats sur lpolarisation suivant un ajustement

exponentiel pour les quatre échantillons de suie.

La normalisation des courbes présentées dansueefB8 a 52um (figure 89) montre
une plus forte augmentation de la polarisation gesiréchantillons issus de PMMA, ce qui
pourrait étre due a des valeurs inférieures de minas fractales de ces échantillons donnant

ainsi des particules moins compactes et plus aérées
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exponentiel pour les quatre échantillons de suie.ds courbes sont normalisées a pn
de diametre.

Ainsi, le pourcentage d'agglomérats en fonctionleles diametres croissant peut
biaiser I'analyse des mesures. La Figure 90 mdatpourcentage d'agglomérats normalisés
sur le nombre total compté par le systeme d'imagen fonction de leurs diamétres.
L'échantillon toluénel contient le pourcentage llespilevé des agglomérats ayant un grand
diameétre (supérieur a 80m) et produit I'amplitude la plus élevée (figure)8Tandis que le
PMMAZ2 contient le pourcentage le plus élevé dedamérats ayant un faible diametre et
produit I'amplitude la plus faible (figure 87). EBDNnséquence, ce que nous avons présenté
dans la figure 87 est la polarisation dominée marpburcentage de gros agglomérats

(supérieur a 8am) donnant les valeurs de polarisation plus élepées le Toluenel.
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Figure 90 : Nombre des agglomérats de suie en po@rtage en fonction de leurs

diametres.
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5.3.3 Courbes de polarisation produites par le noide carbone en lévitation et

effet de la taille des agglomérats

5.3.3.1 Courbes de polarisation produite par C14 giar C95 (tableau 7)

Une comparaison des courbes de polarisation pmgait les échantillons de suie a
celles produites par du noir de carbone est reab$i@é@ de documenter la différence de leurs
propriétés optiques. La Figure 91 présente la difgere de la polarisation linéaire en
fonction de I'angle de diffusion produite par I'emsble complet des agglomérats de C14
lévitant une seconde aprés l'injection d’'azote eftecproduite par les mesures faites 30
secondes apres l'injection de I'azote. Le mémesitavété effectué sur le C95 et est présenté
sur la figure 92. A I'opposé de ce qui est obteavec les suies, les amplitudes dans ces 2 cas
obtenues avec le C14 présentent une faible diftéreth en est de méme pour les courbes
produites par le C95 ou la différence entre leslanges est quasiment nulle. Ceci peut étre
expliquer par le fait qu'a I'opposé des suies l@nble complet de noir de carbone reste en
lévitation 30 secondes apres l'injection ou biengetits agglomérats de noir de carbone

Il semble, 'ensemble complet de noir de carbormsteren lévitation 30 secondes apres

I'injection.
100
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Figure 91 : Courbes de polarisation & = 632,8 nm produite par C14 en lévitation.
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Figure 92 : Courbes de polarisation & = 632,8 nm produite par C95 en lévitation.

La figure 93 compare la dépendance de la pol@isaivec I'angle de diffusionia=
632,8 nm produite par C14 et par C95 en lévitatiobchantillon qui a le plus faible diamétre
de particules primaires (14 nm) montre des valplus élevées en polarisation que celui a 95
nm de diametre. La plus grande amplitude de larigaldon est obtenue avec le C14 de; 72%
a un angle de diffusion de 80°. Cette valeur as$ glevée que les amplitudes obtenues par
les échantillons de suies présentées dans la ffird.'angle de diffusion correspondant a
I'amplitude de la polarisation la plus important®duite par les échantillons de noir de
carbone diminue de 80 ° a 70 ° lorsque la taills particules primaires augmente, ce qui
n'était pas le cas avec les suies présentées adigsile 86 et la figure 87, ou les angles de
diffusion correspondant aux amplitudes de polaosasont les mémes entre les différents
échantillons.

Notons que la différence entre la courbe prodo@eC14 (figure 86) et celle publiée
précédemment dans (Hadamcik et al., 2006, 2009biraib étre due a une distribution de
taille différente des agglomérats et / ou le vigskkment de I'échantillon, qui est aujourd'hui

moins floconneux.
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Figure 93 : Courbes de polarisation & = 632,8 nm produites par I'ensemble complet

d'agglomérats des deux échantillons de noir de canine: C14 et C95 en |évitation.

5.3.3.2 Effet de la taille de gros agglomérats du naie carbone sur la
polarisation

De méme que pour les échantillons de suie, I'éiféela taille des agglomérats de noir
de carbone sur la polarisation est étudié. La &§i@# présente I'effet de taille des agglomérats
sur la polarisation moyennée sur les angles deusidh de 80° jusqu'a 100° suivant un
ajustement exponentiel pour les échantillons de.dua polarisation produite par les deux
échantillons de noir de carbone augmente avecdmdtre. L'effet de la taille semble étre

commun pour ce type d’agglomérats tres absorbants.
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Figure 94 : Effet de taille des agglomérats sur lpolarisation suivant un ajustement
exponentiel pour les deux échantillons de noir deacbone
La normalisation des courbes présentées dansueefigg a 52um (figure 95) montre
une différence flagrante dans 'augmentation dediarisation en fonction du diamétre entre
le C14 et le C95 ainsi qu’entre les C14 et les Btilhans de suies, 'augmentation étant bien
plus marquée avec les C14. Cette derniére powdtatliée a la dimension fractale offrant
différents degrés de compacité et des particules @l moins aérées et / ou a la faible valeur
du diametre des particules primaires de cet edlmmtiMalheureusement, la dimension
fractale pour les échantillons de noir de carboestpas connue et plus d’investigations sur

la dimension fractale seront nécessaires pour érvahn effet.
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Figure 95 : Effet de la taille des agglomérats sua polarisation suivant un ajustement
exponentiel pour les deux échantillons de noir deacbone. Les courbes sont normalisées

a 52um de diametre.
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De méme que pour les échantillons de suies, lesbesude polarisation des
échantillons de noir de carbone pourraient varegioaction de la répartition (en pourcentage)
des agglomérats mis en lévitation par rapport & tHametre. La Figure 96 montre la
distribution en taille des agglomérats en lévitatadtenue avec les deux échantillons de noir
de carbone. La forme des deux courbes est difié@amce qui est obtenu avec de la suie dans
la figure 90. La distribution de la taille des suest différente de la distribution de la taille du
noir de carbone. Ainsi des agglomérats de noir albane ne peuvent pas étre considérés

comme une bonne approximation des suies.
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Figure 96 : Nombre des agglomérats en pourcentage ahoir de carbone en fonction de
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leurs diametres.

5.3.3.3 Comparaison des courbes de polarisation dede€et C95 avec les

mesures faites sur les mémes échantillons 5 ans ot

Les courbes de polarisation produites par le C14 €95, 5 ans plus t6t ont été faites
par Hadamcik et al. (2006, 2009b) comme montré darfigure 97. Le C14 montre une
amplitude supérieure a celle obtenue dans la fi§8rde 10%. Comme discuté dans la figure
90 et la figure 96, la distribution en taille desrtcules en lévitation influe directement les
valeurs de polarisation. Ainsi, cette augmentatweut étre due a une différence en
distribution en taille lors des mesures. Rappetpres le jet d’azote que I'on injecte avant les
mesures est produit a partir d'un pistolet a maegui peut donner des jets plus ou moins

fort influencant le nombre des particules mise&egitation. Pour minimiser ce probleme, une
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modification a été faite trés récemment au systéimgection permettant de donner la méme
guantité d’azote avec la méme pression lors desimees

D’autre part 'humidité influe sur la lévitation sigarticules (mettre les particules en
suspension dans des conditions humides est pluplicu@ que dans une ambiance seche).
De plus, les échantillons étaient exposé a I'aibiamt pendant ces années ce qui influe leurs
morphologie puisque le diamétre de giration dimiauec le temps (Ouf et al., 2010).

Cette étude montre la difficulté de comparer desures effectuées a des périodes de
temps éloignées et dans des conditions différgraas des échantillons ou la polarisation est
tres dépendante de la taille des grains et degaigrdl est donc recommander d’effectuer ces

mesures avec le méme protocole et dans un intergaltemps court.

w0 4—+—+— o L v v v 0 1 by
3 C(4=S)nm [
3 ® - R —
] R O G [
3 ALl cpsioam B
: Aty <o E
60 + _.-";* t. =
g e I.'I .__-‘“-4’ S '1" “_ =
T% 40 _; :'.a' ;__—" "_*' i ‘I -*.“* -".__...-'.I‘-. ;_
"3 if A RN
20 _; é’ * -*,5:"% \{-.‘i* z_
b Y E
0 —=r =5 ~r
= -
B L e e e B LA S Sy S
4) 50 100 150

Phase angle (°)

Figure 97: Courbes de polarisation en fonction dédngle de phase produites par C14 et
C95 en lévitation. Extrait de Hadamcik et al. 2006.

5.3.3.4 Effet du diamétre des particules primaires su’amplitude de la
polarisation

La figure 98 montre l'effet du diametre des pattsuprimaires sur 'amplitude de

polarisation obtenu a partir des 4 échantillonssdies présentés dans la figure 86 et des
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échantillons de noir de carbone présentés danguaef93. L'amplitude de la polarisation
diminue lorsque le diamétre des particules prinsagagmente entre 14 nm et une valeur
d'environ 50 nm. Au-dela de cette valeur, les atugdis de la polarisation ne diminuent plus

et les valeurs sont proches les unes des autqgeeant en compte de la marge d'erreur.
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Figure 98 : Amplitudes de polarisation en fonctiordu diametre des particules primaires

produites par les échantillons de suie et les échifllons de noir de carbone {=632,8 nm).

5.3.3.5 Dépendance de la polarisation avec la longued'onde

Afin d'évaluer I'effet de la longueur d'onde s8 tourbes de polarisation, les mémes
échantillons de suie ont été étudiés avec le kaxerLa figure 99 et la figure 100 présente un
exemple des courbes de polarisation produites @atation de I'ensemble complet des
agglomérats de toluene2iae 543,5 nm et a = 632,8 nm et celle produites par le PMMAL.
L'amplitude obtenue dans le domaine vert sur laré®9 est inférieure a celle obtenue dans
le domaine rouge d'une valeur d'environ 6%. Le ambement des deux courbes est
similaire : les amplitudes maximales sont obterauas angle de diffusion autour de 90 °. Ces
résultats sont en bon accord avec I'étude précédemtl'effet de la longueur d'onde sur les
courbes de polarisation produite par la suie,amplitude obtenue dans le domaine rouge est
d'environ 5% plus élevé que celui obtenu dans laaloe vert (Renard et al.,, 2005b). Par
contre, la figure 100 ne montre quasiment pas tférehce entre les courbes produites par
PMMAL illuminé par le laser rouge et par le lasertvToutefois, la distribution de la taille
dans le domaine vert n‘a pas été étudiée de soeeette leégere difféerence entre les deux

courbes présentées dans la figure 99 n'est pass@oement due a la longueur d'onde et
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pourrait étre provoquée par la différence dansis&ridution des tailles d’agglomérats entre

les mesures dans le domaine rouge et celles daosraine vert.
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Figure 99 : Courbes de polarisation & = 543,5 nm et & = 632,8 nm produites par

I'ensemble complet d'agglomérats toluene2 en léviian
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Figure 100 : Courbes de polarisation a = 543,5 nm et & = 632,8 nm produites par

'ensemble complet d'agglomérats PMMAL en |évitatio
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5.3.3.6 Courbes de polarisation pour le méme échalidin PMMAL en
levitation mesurées sous différentes conditions

Les courbes de polarisation sont donc relatives @anditions de mesures. Il est
possible de tracer la courbe produite par un naegse de particules en lévitation. Ceci est
fait en donnant une forte injection d’azote et @isdnt les mesures juste apres l'injection. Un
exemple obtenu avec le PMMAL est donné dans ladigidl en comparant les courbes
produites par les plus petits agglomérats en lgeitaet celles produites par I'ensemble
complet des agglomérats en lévitation. Les plugeforamplitudes de polarisation sont
obtenues avec les courbes produites par les ptits pgglomérats en lévitation. L'amplitude
de cette courbe est d'environ 72%. La courbe darigation produisant la plus faible
amplitude est celle produite par un nuage densgldmérats et ceci est di a la diffusion
multiple entre les particules. Il est donc impottadurant les mesures d’avoir une
concentration minimale d’échantillon flottant ddadiole afin de pouvoir représenter le cas le

plus proche de ce qu’on pourrait trouver dans Igenoe atmospheére
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Figure 101 : Courbes de polarisation & = 632,8 nm produites par I'échantillon PMMA1

mesurée dans des différentes conditions
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5.3.3.7 Comparaison entre courbes de polarisation eburbe de radiance de

PMMAL1 en lévitation et en surface

La figure 102 et la figure 103 comparent les cosribe polarisation et de radiance de
PMMAL1 mesurées a= 632,8 nm en lévitation et déposé en surface.aogges de diffusion
correspondants aux amplitudes maximales sont psgober les deux courbes (80 et 90°), ce
qui n'est pas le cas dans ce qui est montré awesdbles (voir section 4). Les différences
entre les courbes produites par les échantillorsuefiace et les échantillons en lévitation sont
claires :

- la valeur maximale produite par I'échantillon earface est supérieure a celle
produite par I'échantillon en lévitation ;

- la courbe produite par I'’échantillon en surfanentre des valeurs négatives aux

grands angles de diffusion.

Enfin, les courbes de radiance, présentées siguefl02 (normalisées a 80°) montre
une forte descente vers le minimum aux petits angilesi que une forte augmentation aux
grands angles. Il convient de rappeler que la siffiu multiple provoque des valeurs de
radiance faibles par conséquent, les pentes deulde de radiance des particules en surface

sont inférieures a celles des particules dans(8dikuratov et al.,2004)

La différence entre les courbes de polarisation é#santillons en lévitation et des
échantillons déposés en surface est due a l'effethde, a la diffusion multiple entre les
particules et la diffusion simple par les partisuledividuelles (Shkuratov et al., 2004, 2006).
Les valeurs de polarisation négatives produites lpsréchantillons de sable (figure 40)
montrent des valeurs négatives a partir de 130Agikade diffusion tandis que les valeurs
négatives produites par les suies sont observpagiade 158° (figure 84). En raison du fort
albedo des échantillons de sable relativementlBelid des suies, la diffusion multiple est
plus prononcée engendrant ainsi des valeurs négadides angles plus faibles. On remarque
aussi en tassant les échantillons (figure 85) gualeur de I'angle d’'inversion est Iégérement

augmentée (di au fait gu’en créant une surface iadiminue la diffusion multiple)
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Figure 102 : Courbes de polarisation & = 632,8 nm produites par I'échantillon PMMA1

mesurée en surface et en lévitation
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5.3.3.8 Courbes de radiance produites par les suietsle noir de carbone

La Figure 104 présente la dépendance de la realipar rapport a l'angle de diffusion
al =632,8 nm pour les radiances produites par l'mfe des agglomérats des échantillons
de suies et de noir de carbone en lévitation. loesbes de radiance sont normalisées a 90 °
d’angle de diffusion. Ces courbes sont en accoed éas mesures faites avec le néphélomeétre
instrument du Laboratoire de Météorologie PhysifeMP) (Daugeron, 2006) sur un autre
type de suie (Renard et al., 2005b)

Toutes les courbes montrent une forte diminutionra@iance en augmentant le
diametre jusqu'a atteindre un minimum a 90° d’ardgediffusion, puis elles augmentent
légérement par rapport a leur forte baisse ava®0fe La courbe de radiance produite par
C14 montre une diminution plus rapide que les autorbes jusqu'a atteindre 90° d’angle de
diffusion, puis montre une augmentation plus fajte les courbes produites par les autres
échantillons. La courbe de radiance produite pa @®&ntre une diminution plus lente que
les autres courbes jusqu'a atteindre 90° d’angldiflesion, puis une augmentation plus lente
gue les courbes produites par les autres échan#till@ette courbe est en bon accord avec la
suie étudiée dans (Renard et al., 2005b) ou unedienélevé de particules (100 nm) montre
une augmentation trés lente a grands angles desidiff.

L'intensité des courbes produites par les noircadone en lévitation semble étre
sensible au diametre des particules primairesc@atre, celles produites par les échantillons
de suie montrent de légeres différences entre eikgs il est difficile de conclure a un effet

significatif de la taille sur ces différences.
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Figure 104 : Les courbes d’intensité normalisées@0° d’angle de diffusion produite par
I'ensemble complet d'agglomérats de suie en |éviiah et de noir de carbone & = 632,8

nm.

La figure 105 présente les courbes de radiarice 632,8 nm, pour les échantillons de
suie en surface. Les courbes sont normalisées &@'809le de diffusion. Toutes les courbes
présentent le méme comportement, le minimum estnob& 80°. Aux petits angles de
diffusion, les courbes diminuent plus rapidemersigjuau minimum puis elles augmentent.
Les augmentations semblent étre plus importantescglies montrées sur la figure 104 pour
les particules en lévitation. Les courbes présemeealques différences mineures, notamment
pour I'échantillon de suie qui a le diametre lespilevé de particules primaires, le toluéne2,
avec décroissance plus lente que les autres coyusesi'a 80° d’angles de diffusion.
Toutefois, I'effet taille est moins évident sur kgres échantillons et il est difficile de tirer

une conclusion claire de cet effet sur ces coudbptensité.
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Figure 105 : Les courbes de radiance normalisées3@° d’angle de diffusion produites

par les suies en surface A= 632,8 nm.

5.4 Conclusion

Pour les suies de quelque nm de diametre les coutiensité détectées par les
caméras de PROGRA2 montrent une augmentation awemips. Ceci est probablement di a
I'agglomération des suies flottant dans la fioleéapquelques secondes. Les courbes de
polarisation et de radiance représentent alors élamge de suies de différents diamétres. Ce
qui rend les courbes produites par I'échantillorie@y5) ayant un diameétre médian
relativement important (~150 nm) et une concerratimportante incompatible avec le
modeéle de Mie. D’'une part a cause de la morphologe suies d'autre part a cause de
mélange de plusieurs diameétres dans la fiole.

Pour I'échantillon suie(1,2) ayant un diametre fiighér (~115nm) et une concentration
moins importante (voir figure 56) I'agglomératiost @lus lente et moins prononcée ce qui
donne une certaine compatibilité pour guelqueswal@avec une courbe produite par le
modele de Mie. Cependant cette compatibilité nfestarquée que pour les petits angles de

diffusion qui présentent une radiance relativemiemportante. Pour les autre angles, et
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lorsque la radiance diminue on est en dessous densibilité des cameras et la limite de
I'instrument et les valeurs ne sont plus fiables.

Pour I'échantillon suie(1) possédant un diametreliemeautour de 60 nm, les valeurs
de polarisations sont tres élevées pour les angl@gens et plus basses pour les angles
extrémes. Ce type de polarisation est di au fadt lgudiamétre médian est inférieur a la
longueur d’onde donc on se rapproche de la diffud® Rayleigh.

Pour les études des courbes de polarisation etalgbes de radiance des particules
déposées en surface il est important d’avoir uras8pur maximale pour éliminer I'effet du
support et essayer d’étaler les échantillons dfagen a avoir une surface lisse pour éliminer
I'effet d’'ombre.

Les valeurs de polarisation produites par les seressurface montrent des valeurs
négatives a partir de 158° d’angle de diffusion.r&son de leurs faibles valeurs d’albedo la
diffusion multiple est moins prononcée qu'avec $&bles ce qui explique la valeur plus
élevée de I'angle d’inversion.

La différence entre les courbes de polarisationleeradiance produites par la suie
déposée et par la suie en lévitation est infériaueedifférence constatée entre sable déposé et
en surface. Cela est probablement di au fait qu&dbantillons de suie ont un albédo plus
faible que le sable, donc l'effet de diffusion ripkét est moins observée avec la suie déposée
gu'avec le sable déposé. La diffusion multiple poue des valeurs de radiance plus faibles,
par conséquence les pentes de la courbe de radiasgearticules en surface sont inférieures
a celles des particules dans l'air.

Les courbes de polarisation produites par le nercdrbone different de celles
produites par les échantillons de suie, les anggediffusion correspondant aux amplitudes
sont différents, principalement di a la différertm la taille des particules primaires. La
distribution en taille pour les agglomérats en thtidn est également différente entre les
échantillons de suies et les échantillons de noieesarbone et montre un effet sur les valeurs
de polarisation.

L'amplitude de la polarisation diminue quand landétre des particules primaires
augmente, et ce jusqu’a un diametre d’environ 50 Apres cette valeur, I'amplitude de
polarisation semble rester stable. D'autre pampolarisation augmente avec le diamétre des
agglomérats de suie et de noir de carbone.

Les amplitudes de polarisation produites avecsi@®s en lévitation étudiées ici

varient en amplitude d'une valeur autour de 20%rp@nsemble des agglomérats. Les
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courbes de polarisation ne sont donc pas suffisgoder estimer la nature des agglomérats
solides qui pourraient étre détectés par des mesudistance dans la stratospheére. De plus,
les courbes d’intensités produites par ces échlamtil montrent un comportement similaire
entre elles et sont moins sensibles a la tailld'atglomérat et au diametre des particules
primaires que les courbes de polarisation.

Les courbes de radiance et de polarisation preslypar les suies different de celle
produites par d’autres types de poussieres quigrgugtre trouveées dans la stratosphére
comme le sable (Renard et Francis et al., 201@) pbussiere interplanétaire (Rosenbush et
al., 2006 ; Hadamcik et al., 2007 ; J. Lasue eR@D7). Ainsi, les courbes de radiance et les
courbes de polarisation doivent étre combinéesder&analyse des mesures de télédétection.

Il a été démontré que le vieillissement a un imgac les propriétés morphologiques
de la suie (Ouf et al, 2010) donc de nouvelles messgur les suies plus ou moins jeunes
seront nécessaires, afin de disposer d’'une basmeées qui sera utilisée a l'avenir pour
identifier le type de suie détectée dans I'atmospBd'aide de mesures de télédétection.
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Conclusions et perspectives

Conclusion sur les courbes de polarisation

Dans ce travail les courbes de polarisation etadance des particules de suies de
guelques nm de diametre produites par la combustiopropane par le générateur de suie
MiniCAST ont été étudiées avec l'instrument PROGRA® Les suies genérées ont été
injectées directement dans la fiole de PROGRAZ2afiis d’éviter une forte agglomération ou
« des agglomérats d’agglomérats » entre les phaticaffectant ainsi leurs propriétés
optiques. Néanmoins, aprés quelques secondes iatit#v les radiances détectées par les
caméras ont montré une augmentation non négligedblfux indiquant la présence de
'agglomération entre les particules qui commenaostg aprés quelques secondes de
|évitation.

Les courbes de polarisation et de radiance obtempeésentent alors un mélange de
suies de différents diametres. Ceci rend les cauimmmpatibles avec un modele simple de
diffusion de Mie (en considérant un seul diameétrédian), d’'une part a cause de la
morphologie des suies et d’autre part a cause denget de plusieurs diameétres de particules
dans la fiole. En diminuant le diameétre et la conicdion des suies générées, I'agglomération
entre les particules est diminuée ce qui donne aertaine compatibilité pour quelques
valeurs avec une courbe produite par le modele e Mependant cette compatibilité n’est
remarquée que pour les petits angles de diffusiorpgesentent une radiance relativement

importante.

Les propriétés optiques de 4 types d’agglomératsuiles bien documentées ont été
étudiées. Les suies proviennent de 2 combustibiéérant : le Polyméthyl méthacrylate
(PMMA, C5H802) et le solvant liquide, le toluene/Kg) et sous différentes conditions de
combustion donnant ainsi des morphologies diff@gnt/ne comparaison avec les propriétés
de 2 types de noir de carbone a aussi été menée.

- Des différences ont été trouvees:

* Les courbes de polarisation produites par le neircdrbone difféerent de celles

produites par les échantillons de suie, les angéesliffusion correspondant aux
amplitudes de polarisation maximale sont différents
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» La distribution en taille pour les agglomérats évithtion est différente entre les
échantillons de suies et les échantillons de neicatbone et montre un effet sur
les valeurs de polarisation.

* Les amplitudes de polarisations produites par las petites particules de suie
sont supérieures a celles produites par I'ensenthtgplet des agglomérats. Tandis
qgue pour les échantillons de noir de carbone audliff€ence n'a été trouvée
entre les courbes de polarisation produites pamples petites particules et par

'ensemble complet des particules.

- Des similitudes ont été trouvées:

» L’effet de taille est commun pour les particulessdees et de noir de carbone :
la polarisation augmente avec la taille. Cepentiampente de I'augmentation
difféere entre les échantillons ; ceci pourrait &e aux différences entre les
dimensions fractales des échantillons

» La distribution en taille des particules lévitantrant les mesures affectent les
courbes de polarisation. Un échantillon contenant grand nombre de
particules ayant un large diamétre montre une dutdi de polarisation
supérieure a celle produite par un échantillon ayan grand nombre de
particules de petit diametre

o L'amplitude de la polarisation diminue quand lenti&re des particules
primaires augmente, et ce jusqu’a un diamétre @envb0 nm. Aprés cette

valeur, I'amplitude de polarisation semble resizils.

Les courbes de polarisation et de radiance praslyge les suies en lévitation sont
comparées avec celles produites par les suies éépes surface mesurées avec l'instrument
PROGRAZ2surf :

» Des valeurs de polarisation négatives sont proslyite les suies déposées en
surface, a partir de 158° (angle d’inversion).

* En tassant les échantillons de suies on dimindtet’'de la diffusion multiple
ce qui engendre une légére augmentation de lanvaéelangle d’inversion.

 En déposant les échantillons en surface, un eftenlste apparait donnant
ainsi des amplitudes supérieures a celles prodpéeses courbes des suies en

|évitation.
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La diffusion multiple provoque des faibles valeude radiance; par
conséquent, les pentes de la courbe de radiancpadésules en surface sont

inférieures a celle des particules dans I'air.

Les courbes de polarisation et de radiance podérdifts échantillons de sable ont

aussi été etudiées. Les courbes de polarisationédeantillons de gros grains de sable

déposés et celles des mémes échantillons en léniwifférent fortement a tous les angles de

diffusion. De plus, les courbes de polarisatioml@tradiance produites par du sable déposé

différent entre sable sec et sable humide. Il iesi @ossible de distinguer entre sable déposé

sec, sable déposé et humide et sable en |évitptiotianalyse de la polarisation des valeurs

notamment autour de 90° d’angle de diffusion et grands angles (la polarisation négative

n’existant seulement que pour le sable sec dépose).

Une comparaison des propriétés optiques des eliffetypes de sable et des suies est

aussi discutée dans le but de bien différenciesitpsatures optiques des différentes particules

solides que I'on peut trouver dans I'atmosphére:

Les amplitudes de polarisation produite par lesset le noir de carbone sont
supérieures a celles produites par les sablesXédption du sable noir).

Les angles de diffusion correspondant aux amplgudie polarisation
maximale different entre les échantillons de sablesurface et les échantillons
de suies en surface: pour le sable ils sont ertretH0° tandis que pour les
suies ils sont entre 80 et 90°.

L’albédo du sable étant plus important que celsi slges, la diffusion multiple
est plus prononcée. Ce qui explique le fait queahaplitudes du sable déposé
et du sable en lévitation montrent une différengeésieure a celles produites
par les suies déposées et les suies en |évitation.

Les angles de diffusion correspondant aux amplgudie polarisation
maximale du sable déposé et du sable en lévitationtrent une grande

différence, tandis qu’ils sont quasiment identigpesr les suies.

Le Tableau 10 résume les principaux résultats d&gipations obtenus avec les échantillons

de suies, les échantillons de noir de carbonegtdhantillons de sable.
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LY

Echantillon Description | Amplitude de Angle de Angle
des mesures| polarisation diffusion d’inversion
(A=632,8 nm) | correspondant a (vers des valeur
I'amplitude négatives)
maximale
Suies Déposées Entre 52 et 6506  Entre 80 et 90° ~158°
(ensemble complet
de particules)
Phase Entre 25 et 55%  Entre 80 et 9Q°
aérosols (en
|évitation)
Suies (les plus Phase
petites particules)| aérosols (en| Entre 50 et 72%  Autour de 909
|évitation)
Phase
Noir de Carbone | aérosols (en| Entre 54 et 74%  Entre 70 et 8Q°
lévitation)
Déposé Entre 3 et 25%  Entre 20 et 40° Entre 130
Sable 0
150
(a I'exception du
o . 0, o
sable noir En lévitation | Entre 7 et 15% Autour de 90
d’Hawaii)

Tableau 10 : Résumeé des principaux résultats obteslavec les courbes de polarisation
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Conclusion sur les courbes de brillances

Une comparaison des courbes de radiance produatekep échantillons de suies, le
noir de carbone, l'argilefihe clay), et la courbe de radiance de synthése produitdega
autres échantillons de sable, est montrée dafiguae 106.

Toutes les courbes produites par les suies et le d® carbone montrent un
comportement similaire : une descendance rapide leerminimums (entre 80 et 90°) suivie
d'une lente et légére augmentation. Cependant ie de carbone qui a un diametre de
particules primaires inférieur aux autres, mongs plentes plus fortes.

Les courbes produites par les échantillons de saietrent un comportement
différent de celles produites par les suies ebie e carbone. La courbe produite par I'argile
fine montre une descendance vers ~90° (angle gameant a 'amplitude de polarisation
maximale). Apreés cet angle la courbe continue sscatde mais moins rapidement. Un
comportement similaire est détecté sur la courbeydthése des autres échantillons de sable.

Les courbes de radiance ont servi comme base deédsrpour la conception des
nouveaux compteurs d’aérosols LOAC et CPA mainteran fin de développement au
LPC2E.

1000.0

g TOLUENET — :

i m 632.8 nm - - - TOLUENE2 i
— I - & PMMA1 |
wn \
P o N - -A - PMMA2 .
S 100'05 \ —-1-- CARBON—14nns
> - ¥ \'EEI —.x--- CARBON—-95nm|
2 [ & % '\ wm—— 1Y i
= RN — T FINE CLAY
é 10.0 3 \_j;\:._‘.‘hh‘\\ ED\ 3
o E Xi%\ =9 \‘m o ‘EjED E
GC) L X\ ¥ S e - g ek $ 1
% 1ok T T !
5 T

0.1 R T W R S S R S S S R S
0 50 100 150

Scattering angle (deg.)

Figure 106 : courbes de radiances produites par l&chantillons de suies et les

échantillons de sable normalisées a 90°
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Conclusion générale

Lors de ce travail les courbes de polarisatiotheetadiance de différents types de suies
et de noir de carbone ont été obtenues et docueserit&tude est faite avec les instruments
PROGRAZ2-vis et PROGRAZ2-surf afin de comparer eo¢ierésultats lorsque les échantillons
sont en lévitation et lorsque les échantillons saposés en surface. Le méme travail est fait
avec plusieurs types de sables permettant ainsodgarer les résultats pour des particules
solides de natures et de morphologies trés difféseriPour tous les échantillons les mesures
faites en surface different de celles des particele |évitation. Les courbes en surface ne
refletent pas donc les propriétés optiqgues descpls en lévitation quelques soit I'albédo
des particules. Il est donc indispensable d’effectdes mesures pour les échantillons en
lévitation mémes si celles-ci sont plus colteuseeemps et en prix (car I'échantillon est en
partie perdu) si I'on veut disposer de mesuregtirence pour les particules dans I'air.

Les amplitudes de polarisation maximale produitegcales suies different
significativement selon la distribution en tailleselon la taille des particules primaires. Ces
courbes seules ne sont donc pas suffisantes ptinneesa nature des agglomérats solides qui
pourraient étre détectés par des mesures a distiam® la stratosphére. D’autre part les
courbes de radiance produites par ces échantifftmrdrent un comportement qui differe de
celles produites par les échantillons de sablei ajus celle produite par de la poussiére
interplanétaire. Il est donc important lors desiiptétation de mesures stratosphériques de
combiner les courbes de radiance permettant diftlemla nature des agglomérats avec les
courbes de polarisation permettant de donner dissmations sur la natures des suies
détectées comme la taille de la particule primeira distribution en taille.

Les mesures sur les sables semblent plus simpléksar. Pour tous les échantillons
mesurés (hormis le sable noir), les courbes deigidh lumineuses sont similaires si les
grains individuels sont d’au moins quelques microesde diametre. Ce résultat rend facile
I'identification des sables lors de mesures deuditin lumineuse, mais par contre ne permet

pas d’accéder a une information sur leur diametre.
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Perspectives

Il a été montré que le vieillissement a un immactles propriétés morphologiques de
la suie (Ouf et al, 2010) donc de nouvelles messuedes suies plus ou moins jeunes seront
nécessaires. |l s’avére nécessaire d’étudier I'shda I'ozone sur les propriétés optiques des
suies cela pourrait aider a estimer le temps dele®se des suies détectées dans la
stratosphere. D’autre part des études sur les syiast une morphologie trées semblable
(diametre des particules primaire et dimension télay provenant de différent type de
combustible seront trés intéressantes a mener ldabst d’essayer d’'identifier le type de
combustible suivant les courbes de polarisatiodeetadiances. En plus des études sur les
suies de différent rapport EC/OC seront nécessafiegle relier la réponse en polarisation a
leur proportion en EC/OC. Plus d’investigations tsngcessaire pour évaluer l'effet (s'il

existe) de la dimension fractale des suies.

La présence des suies dans la stratosphere edenaihun fait auquel s’attendent les
chercheurs, ainsi qu’a la poussiére interplanéigieest omniprésente dans la stratosphere.
Mais aussi quelques grains de sable sont des @rdidobables dans la stratosphére. Une
détection des grains de sable seuls (non mélareygdbautres particules) donne un maximum
en degré de polarisation qui est faible. Par comtiee détection des particules de suies seules
donne un maximum en degré de polarisation éley@gerngant la valeur de ce dernier dépend
de plusieurs facteurs. En effet comme discuté tambapitre 5 la distribution en taille des
particules ainsi que la taille des particules pings influent considérablement sur les valeurs
de polarisation et en particulier le maximum deapehtion. Par contre les courbes de
radiance sont moins dépendantes de ces paramétpsueent permettre d’identifier plus
facilement les suies sans ambiguité. Enfin unectiétede valeurs de polarisation inférieures
a celles attendus pour les suies pourrait étracuige par un mélange des suies avec d’'autres
types de particules (sable ou poussiere interpine¢t Cette baisse en polarisation pourrait
étre aussi expliguée par un dense nuage de padiaé suies, néanmoins ceci est peu
probable pour des mesures dans la stratosphésediuestigations sur I'effet d’'un mélange
des suies avec d’autres types de particules sucdesbes de radiance et les courbes de

radiances sont a prévoir avec PROGRAZ2.
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Ces courbes pourraient servir & des mesures tegaligtectant le rayonnement solaire
réfléchit par des particules lévitant dans la tegi®re ou en surface. Par exemple, pour le
sable il faudrait examiner les valeurs de polaiosatautour de 90° d’angle de diffusion et aux
grands angles (la polarisation négative n’existpré pour le sable sec déposé), ainsi qu’un
rapport entre les valeurs de brillance suivantiplus angles spécifiques.

Les données expérimentales comme celles de PROGRARaient présenter un outil
supplémentaire pour l'interprétation des mesurasrddiometres embarqués sur des satellites
détectant les aérosols tropopshériques. Citons @eemple le capteur POLDER
(POLarization and Directionality of the Earth's Raftances embarqué sur le satellite
PARASOL (Polarization & Anisotropy of Reflectances for Atmlesric Sciences coupled
with Observations from a LidarPOLDER fournit des données de radiance et darigation

de la lumiere dans le spectre visible et procheaiofige. Pour une méme cible observée les

données sont acquises selon plusieurs angles duaiien.

Enfin, les courbes de polarisation et de radianbeermes par des instruments
effectuant des mesures a distance impliquent lactiéh de différentes natures de lumiére
diffusée. Pour pouvoir identifier le signal net @ggsosols, la contribution de la diffusion de
Rayleigh ainsi que la contribution de la diffusida la surface doivent étre retranchées du
signal détecté par linstrument. L'idéal serait dod'utiliser un instrument sous ballon
effectuant des mesures in situ, c'est-a-dire unptemn d’aérosols capable de faire des
mesures a plusieurs angles en radiance et en gadlari. Un CPA sous ballon faisant des
mesures sur 4 angles pourrait étre une premienge.étdn PROGRA-ballon serait une
possibilité & prévoir pour mieux identifier les &gd’aérosols présents dans la troposphére et

la stratosphere.

Les données seront disponibles dans la base deéésnme PROGRAZ2:

http://www.icare.univ-lillel.fr/progra2/
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Mirvatte FRANCIS

Contribution a la caractérisation des propriétés op tiqgues des sables
et des suies atmosphériques avec les instruments PR OGRA2

Résumé :

Des nouvelles courbes de polarisation et de radiances en fonction de I'angle de diffusion sont
étudiées a A = 632,8 nm et 543,5 nm en utilisant des instruments PROGRA2 (Propriétés Optiques
des GRains Astronomiques et Atmosphériques) pour différents types d'échantillons de suie et de noir
de carbone en lévitation dans l'air et déposés sur une surface. Les échantillons de suie sont produits
dans des conditions de combustion différentes, affectant ainsi leurs propriétés morphologiques. Un
générateur de suie a été également utilisé pour étudier des suies ‘jeunes’ émises par la combustion
du propane. Une comparaison des propriétés optiques entre les suies en lévitation et déposées sur
une surface a été discutée. Enfin, ces courbes sont comparées a celles produites par différents types
de sable.

Les amplitudes de polarisation produites par la suie different en fonction du diamétre des particules
primaires et de la distribution en taille. Ces courbes seules sont donc insuffisantes pour estimer la
nature des agglomérats solides qui pourraient étre détectés par des mesures a distance dans la
stratosphére. D'autre part les courbes de radiance produites par ces échantillons montrent un
comportement différent de celles produites par les échantillons de sable et par la poussiére
interplanétaire. Il est donc important lors de linterprétation des mesures stratosphériques de
combiner les courbes de radiances avec les courbes de polarisation pour déterminer la nature des
agglomérats et de fournir des informations sur la nature de suie détectée telle que la taille des
particules primaires ainsi que la distribution en taille.

Mots clés : polarisation, radiance, suies de carbone, sable, atmospheére

Contribution to the characterization of optical pro perties of
atmospheric sand and soot with the instruments PROGR A2

Summary :

New polarization and brightness curves as function of scattering angle are studied at A= 632.8 nm
and 543.5 nm using PROGRA2 instruments (Propriétés Optiques des Grains Astronomiques et
Atmosphériques) for different kinds of soot samples and carbon-black samples levitating in a cloud
and deposited on a surface. The soot samples are generated under different combustion conditions,
thus affecting their optical properties. A soot generator was also used to study fresh samples issued
from propane combustion. A comparison between soot levitating on a cloud and deposited on surface
was discussed. Finally these curves are compared to those produced by different kind of sand.

The amplitudes of polarization produced by soot differ significantly depending on the primary particle
diameter and on size distribution. These curves alone are then not sufficient to estimate the nature of
the solid agglomerates that could be detected by remote measurements in the stratosphere. On the
other hand the curves of brightness produced by these samples show a behavior different from those
produced by the sand samples and that produced by interplanetary dust. It is therefore important in
the interpretation of stratospheric measurements to combine the brightness with the polarization
curves to identify the nature of the agglomerates and to provide information on the nature of soot
detected as the primary particle diameter and size distribution.

Key words : polarization, brightness, soot, sand, atmosphere
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