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Résumeé

Lesparticules ultrafines émises par lesmoteursthermiques ontunimpactgrave
surla santé. Depuisla norme Euro 3, la reglementation EOBD impose aux véhicules
d’auto-diagnostiquer leurs propres organes de dépollution. Depuis la norme Euro
6b, le nombre de particules émises parles moteurs Diesel et essence est réglementé.
Les capteursrésistifs permettent d’estimer le dépassement de seuil en concentration
massique d’'un aérosol de suie. Les suies se déposent entreles électrodes du capteur,
créant des microstructures semblables a des ponts dont la résistance est mesurée.
Leur robustesse et leur faible cofit de fabrication en font de bons candidats pour
le diagnostic embarqué des filtres a particules mais la concentration en nombre de
particulesn’est pasencore accessible.

L’objectif de ce travail est d’étudier les mécanismes de captation conduisant
a la formation des microstructures de suie. Dans une approche expérimentale, les
particules de suie ont été classifiées en fonction deleur taille grace a deux techniques
différentes: la classification électrostatique et la classification aérodynamique. Cela
a permis d’étudier le comportement du capteur soumis a des particules entre 60 et
150 nm.

Enfin, un modéle de compréhension simule la construction des microstructures
de suie. Les trajectoires des particules sont calculées et la modélisation deleur dépot
sur les électrodes est couplée avec le calcul des champs électrique et la dynamique
des fluides. Cette méthode s’inspire d'un modele de la littérature et I'enrichit d'un
mécanisme appelé diélectrophorese, expliquant mieuxla formation des microstruc-
tures. L'influence dela taille des particules a été étudiée pour expliquer lestendances
observées expérimentalement.
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Abstract

Ultrafine soot particle emissions from thermal engines have harmful health
effects. Since Euro 3 standard, EOBD regulation obliges vehicules to perform the
on-board diagnostic of their own aftertreatment system. Since Euro 6b standard,
the particle number (PN) emitted from Diesel and gasoline engines is regulated.
Resistive sensors evaluate a particulate matter (PM) of soot threshold exceedance.
The nanoparticles are collected between interdigitated electrodes, building bridge-
like micro-structures of which. Although their robustness and their low production
cost make the resistive soot sensor a good candidate for the Diesel particulate filter
diagnosis, the current understanding does not allow to access PN.

The objective of this work is to study the deposit mechanisms leading to the
soot micro-structures. Particles havebeen classified according to their diameters
in an experimental approach thanks to two different techniques : the electrostatic
classification and the aerodynamic classification. Those methods allow the study the
sensor behaviour to monodisperse aerosol between 60 and 150 nm.

Finally, amodel forunderstanding thesoot micro-structures construction have
been developed. Soot particles are tracked untiltheir deposit on the electrodes, which
is coupled with the electric and aerodynamic fields computation. This approach
is inspired by a model from the literature and is extended by a mechanism cal-
led dielectrophoresis, which provides a better understanding of the micro-structures
construction. The influence of particle size was studied to explain trends observed
experimentally.
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Introduction

Le déreglement climatique [1] etla dégradation de la qualité de I'air [2] sont

les principales conséquences environnementales des émissions anthropiques
et sont d'ores et déja observées. Les émissions de dioxyde de carbone sont souvent
présentées comme en étantles principales responsables, mais ce ne sontpaslesseules.
En effet, parmi les nombreux polluants figurent les particules de suie. L'impact des
aérosols de suie sur la santé a fait l'objet de plusieurs études a grande échelle, et
la corrélation entre leur concentration (en masse et en nombre) et les maladies res-
piratoires (asthme, bronchite chronique), voire les cancers ainsi que les probléem es
cardiovasculaires et cognitif, est aujourd’hui démontrée [3, 4, 5]. En effet, la petite
taille des particules de suie (10 nm- 1 um) leur confére la capacité de pénétrer pro-
fondément dansl’arbre respiratoire humain, et d'y déposer les composés chimiques
toxiques quise sont adsorbés a leur surfacelorsdeleur formation. Les particules de
suies ont aussi unrole dansle déreglement climatique. Unefoisrelachéesdansl’at-
mosphere, elles sont susceptibles d’absorber les radiations solaires pouvantconduire
aun déséquilibre du bilan radiatif de la planéte. Dansun article de la revue scienti-
fique Na ture, Johannes Quaas [ 6] soulignecette spécificité des particules constituées
de black carbon. En absorbant I'énergie du rayonnement solaire, les particules de
suie contribueraient au réchauffement de’'atmosphere, ce qui pourrait conduire a la
dissolution des masses nuageuses.

P lus que jamais, la pollution atmosphérique est au centre des préoccupations.

Pour limiter les conséquences liées a la présence d’aérosols de suie dans 'at-
mosphere, 'Union Européenneamis en place des normes réglementantles émissions
de nombreux polluants dans le secteur des transports qui représentaient, en 2014,
19% des émissions de particules inférieures a 10 um. Les normes Euro sont appa-
rues en 1993 et évoluent régulierement vers des limites d’émission de polluants de
plus en plus basses. Si 'émission des aérosols de suie est controlée des 1993, elle
ne concerne alors quela masse de particules émise parkilometre. Cen’est que plus
récemment, en 2011, que la mise a jour Euro 5b intégre le controle du nombre de
particules émis par kilomeétre. Ceci permet de tenir compte des particulesultrafines
(dp < 100 nm) car ce sont elles qui contribuent le plus au nombre alors que les
particules fines (dp < 2.5 um) contribuent majoritairement a la masse de I'aérosol.
Cesreglementations s’appliquent aux moteurs Diesel comme aux moteurs essence
depuis I'entrée en vigueur dela norme Euro 6ben 2014 [7].

Pourrépondre a ces exigenceslégales, les motoristes ont adopté des stratégies
de post-traitement pour dépolluer les émissions des moteurs thermiques. Sur les
véhicules Diesel, le principal acteur de la dépollution est le filtre a particules (ou
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FAP). La filtration du flux échappement est assurée lorsqu’il traverse un monolithe
constitué de parois poreuses. Le diagnostic embarqué' permet de controler s'ily a
défaillance du FAP et est, a I'heure actuelle, réalisé par une mesure de la perte de
charge grace a deux capteurs de pression en amont et en avaldu FAP. Toutefois, cette
méthode ne permet pas de détecter un petite défaillance, conduisant néanmoinsaun
dépassement desnormesd’émission de particules. C’est pour améliorerla détection
de la détérioration du FAP que différentes technologies de capteurs de suie sont en
cours de développement. Les capteurs se doivent en effet d’étre robustes et fiables
touten restantbon marché. Le capteur résistif est 'une des solutions technologiques
étudiées. Comme son nom l'indique, son principe physique repose sur la mesure de
la résistance des suies déposées entre deux électrodes inter-digitées. Ces dernieres
sont polarisées en tension continue et facilitent la captation des particules de suie.
Cela permet d’estimer le dépassement d'un seuil de concentration massique dun
aérosol. Le dépassement d'un seuil de concentration en nombre n’est pas encore
accessible dansl'état actuel des connaissances. Un capteur de suie dansune version
semi-industrielle a été développé par EFI Automotive a la suite de deux projets
ANR : CICLAMEN 1 et CICLAMEN 2. Ces projets ont associé ’école des Mines de
Saint-Etienne, EFT Automotive, Renault Trucks, Céramique TechniquesIndustrielles
(CTI) et IFP Energies Nouvelles. La thése de Didier Grondin [8] a fait suite a
ces études avec pour objectif de déterminer les principaux parametres affectant la
réponse du capteur, notamment sa tension de polarisation.

Le travail de these présenté dans ce mémoire a pour objectif d’apporter de
nouveaux éléments de compréhension sur la captation d'un aérosol de suie soumis
a des mécanismes aérodynamiques et électriques. Une meilleure connaissance des
mécanismes de dépot pourraient en effet conduire a une exploitation différente du
signal, voire au développement de la technologie vers la détection du dépassement
d’un seuil de concentration en nombre. Ce mémoire, composé de quatre chapitres,
s’attache a exposer les travaux réalisés dans ce contexte.

Le chapitre 1 propose une étude bibliographique orientée selon trois axes. Le
contexte environnemental et plusieurs études épidémiologiquesy sont synthétisés et
permettent d’appréhender 'impact sanitaire des particules de suie. Plusieurs tech-
nologies de captation des aérosols sont présentées, 'accent étant mis surles procédés
mettant en jeu des mécanismes de captation par champ électrique. La technologie
du capteur de suie résistif est davantage détaillée et un panorama des travaux de
rechercheyest exposé. Les mécanismesrelatifs aux particules de suie sont présentés,
depuis leur formation jusqu’a leur captation. En particulier, les expressions analy-
tiques de plusieurs forces sont retranscrites et utilisées dans le cadre de 'approche
numérique de cetravail.

Dansle chapitre 2le protocole expérimental est présenté. Grace a celui-ci, un
aérosol polydisperse généré par un briileur est classifié afin de transmettre unaérosol
monodisperse au capteur de suie. La classification a été opérée par deux techniques
différentes : une classification électrostatique et une classification aérodynamique.
L’objectif de ce chapitre, en plus d’exposer le cadre expérimental de cette étude, est
de présenter les avantagesetleslimites de ces différentes méthodes.

Le chapitre 3 présente l'influence de la taille des particules surla réponse du

1. On-board diagnostic, abbrégé par OBD en anglais.
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capteur de suie. Pour accéder a une mesure de la concentration en nombre, il est
indispensable que le capteur de suie soit sensible aux particules quiy contribuentle
plus ie. dp <100 nm. Des particules dont les diametres sont compris entre 50 nm
et 150 nm ont par conséquent été étudiées. En plus d’avoir montré que le capteur
résistif est sensible aux particules ultrafines, une tendance a été dégagée : plus les
particules sont fines, plus le temps de réponse du capteur est important. Cette
tendance, d’abord observée grace a une classification électrostatique, a été confirmée
parl’emploi d’'une classification aérodynamique. Enfin, le capteur aété polarisé avec
une tension alternative, ce qui a permis de dégager des hypothéses sur la captation
des particules, notamment en ce qui concernel’équilibre entreles forces électriques
et les forces aérodynamiques agissant sur une particule de suie ultrafine.

Enfin, dansle chapitre 4,'approche numérique de ce travail est restituée. Un
modele de compréhension a été développé pour simuler les phénoménes de dépot des
particules surles électrodes. En particulier, les images en microscopie électronique
ont précisé la formation de ponts de particules entre les électrodes. L'objectif premier
de cette approche est d’étudier l'influence de la taille des particules sur la vitesse de
formation de ces structures a 'échelle des électrodes. Au-dela d'un diametre seuil
dépendant notamment del’aérodynamique au voisinage des électrodes, il a été mon-
tré quela diélectrophorese est le mécanisme de captation principal. Ce phénomene,
peu étudié dansle contexte des capteurs de suie résistifs, explique plusieurs aspects
de la construction des ponts de suie et explique mieux lesrésultats expérimentaux.






Chapitre 1

Etat de lart

Les aérosols de suie font 1'objet de nombreuses études sur le plan fondamental comme
sur le plan technologique. Le secteur du transport compte parmi les premiers émet-
teurs de particules fines [9]. Apres avoir établi 'impact des particules de suie sur
l'environnement et sur la santé humaine, un état de l’art des capteurs embarqués et
destinés a diagnostiquer les organes de dépollution des véhicules sera fait. Afin de
comprendre les différents phénomenes en jeu dans cette étude, il est nécessaire de
comprendre les mécanismes de formation des particules de suie ainsi que leurs pro-
priétés physico-chimiques. Enfin, les modeles de dynamique des particules présents
dans la littérature seront analysés.
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2 Chapitre 1. Etat de l’art

1.1  Contexte sanitaire

L’activit¢ humaine a unimpactsurl’environnement et lesmoteurs a combus-
tion internen’y font pas exception. Différents polluants sont émis par ces moteurs et
ont un impact sur la santé humaine. Dans le but de limiter la quantité de gaz nocifs
et de particules relachés dansl’atmosphere, des mesures ont été prises, notamment
en ce qui concernelesvéhiculesroulants. Dans ce paragraphe, nous évoquerons I'im-
pact des particules sur la santé ainsi que les normes européennes en vigueur qui
visent a limiter les émissions de polluants. Enfin, nous aborderonsle fonctionnement
des dispositifs de post-traitement pour les véhicules.

1.1.1 Impactsurlasanté

Les particules émises par les moteursa combustion interne ont un impact sur
la santé car une fois dans 'atmosphere, elles peuvent étre inhalées. Les plus fines
d’entre elles atteignent les poumons et sont captées par les tissus. Dans leur rap-
port, Barbusse et al. [2] évoquent les conséquences de I'inhalation des particules.
Des effets a court terme peuvent se faire ressentir sur la santé, méme lorsque la
concentration de particulesa laquelle'individu a été exposé est relativement faible
(50ug/m3). Lexposition a des concentrations plus élevées peut donner lieu a’appa-
rition de bronchites chroniques, des difficultés respiratoires, voire de'asthme. Aplus
long terme, des effets cardio-vasculaires et cancers des voies respiratoires peuvent
apparaitre.

Les études les plus marquantes s'intéressent a 'impact de la concentration en
particules et deleur classe de taille surletaux de mortalité. Les classes de tailles sont
souvent désignées dans la littérature par les termes « PM10 » (masse de particules
de diametre dp < 10 um), « PM2.5 » (dp < 2.5 um) et « particules ultra fines »
(dp <100 nm). On distingue plusieurs classes de taille car plus les particules sont
petites, plus elles ontla capacité de pénétrer dans I'organisme (cf. Figure1.1). Leurs
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Figure 1.1 — Dépit des particules dans les voies tespiratoires en fonction de leur taille [5].
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effets sur la santé dépendent donc également deleurtaille.

— Les particules PM10 (parfois appelées « particules thoraciques ») peuvent
pénétrer jusqu’a la partie supérieure du systeme respiratoire ;

— Les particules PM2.5 peuvent, lorsqu’elles sont inhalées, accéder dans les
poumons, a la zone d’échange avec le gaz;

— Les particules ultra-fines, quant a elles, peuvent facilement se frayer un
chemin jusqu’aux voies sanguines.

Plusieurs études ont mis en évidence 'augmentation du nombre de décesdusa
des maladies cardiovasculaires ou respiratoire, notamment chezles personnes agées.
En 2001 en Europe, les études APHEA (Air Pollution and Health : an European Ap-
proach)et APHEA-2[3] sesont penchées surle lien entre mortalité de la population
et quantité de PM10. L’étude porte sur des données collectées pendant les années
1990 et considere une population de 43 millions d’habitants vivantdans 29 villes eu-
ropéennes. Le principal résultat de 'étude APHEA est que la mortalité journaliere
s'accroitde 0.6% par 10 ug/cm?® d’augmentation des concentrations en PM10 [4].

Des études similaires ont été réalisées aux Etats-Unis (National Mortality,
Morbidity and Air Pollution Studies) en considérant les données relatives aux 20
plus grands centres urbains entre lesannées 1987-94. La conclusion de ces études est
similaire a celles menées en Europe : la mortalité journaliere augmentede 0.5% par
10 ug/ cm® de PM10. Lesadmissions hospitaliéres ont été considérées dans chacune
de ces études et sont résumées dansla Table 1.1.

Notre étude portera sur les particules dites « ultrafines ». Bienqueces dernieres
contribuent peu ala masse de particules émises par les moteurs a combustion, ce sont
elles qui contribuentle plusau nombre [ 10]. Elles offrent par conséquent une surface
d’échange tres importante. En termes d’effet sur la santé, les particules ultrafines
peuvent se rendre responsables d'une baisse de la capacité du sang a coaguler, et
sont aussiresponsables de cancers desvoies respiratoires[4].

De nombreuxinstituts sanitaires publics de paysindustrialisés ont réalisé des
expertises qui menent aux mémes conclusions : 'TARC en 1989, 'INERIS en 1993
et 'HEI en 1995 entre autres [2]. Certains composés des particules de suies sont
reconnus comme cancérogenes ou mutagenes. Les particules Diesel ont d’ailleurs été
classées comme cancérigenes par leCentre international de recherchecontrelecancer
en 2012.

APHEA-2 NMMAPS
Asthme et maladies Min. 0.4 1.0
chroniques d’obstruction Max. 1.5 1.9
pulmonaire Moy. 1.0 1.5
Min. 0.2 0.9
Maladies cardiovasculaires Max. 0.8 1.3
Moy. 0.5 1.1

Table 1.1 — Taux d’'augmentation des entrées dans les hdpitaux en fonction de la concen-
tration en PM10, en %/10;1g/cm3 [4].
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1.1.2 Polluants et normes

Dans une période ou le contexte environnemental et écologique est hissé au
rang de priorité, la réglementation s’est adaptée au cours des derniéres décennies. Le
domaine destransportsn’y faisant pasexception, 'Union Européenne amisen place

des normes d’émission (normes Euro) dés 1992 pour réduire les rejets de polluants du
secteur des transports terrestres. Elles en fixent les limites maximales et sont mises
ajour régulierement. Ces normes distinguent les véhicules a motorisation Diesel et
les véhicules fonctionnant grace a 'essence mais aussiaux carburants GNV'! /GPL2.

Initialement, les normes européennes (Euro 1 et Euro 2) réglementaient les
émissions de monoxyde de carbone (CO), d'oxyde d’azote (NOx) et dhydrocar-
bures (HC) des moteurs de type essence (et GNV/GPL) et Diesel. Concernant ces
derniers, les concentrations de particules en masse (PM) étaient aussi initialement
réglementées. Puis les NOx et les HC furent reglementés séparément a partir de
lanorme Euro 3 (2000). Les émissions d’hydrocarbures non méthaniques (Euro 5,
2011) etde particules en nombre (Euro 5b pour motorisation Diesel et Euro 6bpour
motorisation essence) furent limitées parla suite. Les différentes réglementations et
les limites d’émissions correspondantes ont été synthétiséesdansla Table 1.2.

Euro 1 Euro 2 FEuro 3 FEuro 4 Euro 5a FEuro 5b Euro 6b

Normes Moteur
1993 1996 2000 2005 2009 2011 2014
Diesel - - - - - - -
Hydrocarbures Essence - - - - 100 100 100
Hydrocarbures Diesel - - - - - - -
non meéthanique Essence - - - - 68 68 68
, Diesel - - 500 250 180 180 80
Oxyde d'azote Essence - - 150 80 60 60 60
HC+N Ox Diesel 970 700 560 300 230 230 170
Essence 970 500 - - - - -
Monoxyde de Diesel 2720 1000 640 500 500 500 500
carbone Essence 2720 2200 2300 1000 1000 1000 1000
Particules (PM) Diesel 140 80 50 25 5 4.5 4.5
Essence - - - - 5 4.5 4.
Particules (PN) Diesel B B - B B 6 6
Essence - - - - - - 6

T able 1.2 — Evolution des normes Euro au cours des années. Toutes les valeurs sont ex-
primées en mg/km sauf le nombre de particules (PN) exprimé en 10* particules/km [7].

Afin de mieux controler les émissions de polluants durant la vie du véhi-
cule, 'agence américaine California Air Ressources Board (CARB) demande aux
constructeurs d’équiper d'un systtme OBD (On-Board Diagnostic) tout nouveau
véhicule a motorisation thermique essence vendu en Californie a partir de 1991.
L’acronyme OBD est un terme général qui fait référence a la capacité qu’a un vé-
hicule d’auto-diagnostiquer le bon fonctionnement de son moteur, ses actuateurs,
ainsi que son systeme de dépollution grace a des capteurs.

Cette initiative, prise par I'agence CARB, sera appelée plus tard OBD-I. La
norme OBD-II, amélioration dOBD-I, fut mise en place en 1996. Elle fut rendue

1. Gaz Naturel Véhicule
2. Gaz de Pétrole Liquéfié
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obligatoire pour toutes les voitures construites et destinées a étre vendues sur le
territoire des Etats-Unis d’Amérique. Enfin,'Union Européenne a choisi d’adopter
et de rendre obligatoire sa propre réglementation en termed OBD (appelée EOBD)
en 2000. Cette mesure est étendue aux véhicules Diesel en 2003.

C’est donc dans ce contexte que le développement de techniques d’analyse
embarquées (OBD), sensibles a la masse de particules émises, furent développées.
L’apparition récente (a partir d'Euro 5) du controle de la concentration en nombre
de particules souléve donc une nouvelle problématique : I'intégration sur les lignes
d’échappement, de capteursdits « nombre » pourle diagnostic embarqué du filtre a
particules.

1.1.3 Post-traitement des gaz d’échappement

Afin de satisfaire cesnormes, les véhicules utilisant des moteurs a combustion
interne ont connu un certain nombre d’évolution. Le traitement des gaz d’échappe-
ment nécessite de considérer a la foisles polluants gazeux etles aérosols, c’est-a-dire
les particules, dontles particules de suie.

DpP

NOx #1 Tl T2
HC Doser '

T3

Urea

— Injector
A
Q
Compressor r > Q DPF Heated
NI |5 Lines
- VG Turbine NOX #2 Cu-Ze SCR
2 Exhaust | g gl g 7
S \
. Engine s p?‘if
XPICommon Rail P
2! | Fuel System 75 NH3 T4
S DEF
Intake
—_ Engine TDaE\i || 4 Level
@, (1] Cortrol Coolant Sensor
Intake Air Valve ’
Throttle l
T6
Figure 1.2 — Systeme de post-tmitement des gaz d’échappement pour un moteur Diesel

[11].

La Figure 1.2 représente schématiquement un moteur Diesel équipé de son sys-
téeme de dépollution. Ce systéme est complexe et est composé de plusieurs éléments
assurant la dépollution des gaz d’échappement. Le catalyseur d’oxydation Diesel
(DOC) permet 'oxydation de CO et HC en dioxyde de carbone et en eau. Pour une
température suffisamment élevée, son taux de conversion peut dépasser 90% [12].
Il permet également d’éliminer les composés aromatiques et la fraction soluble des
suies (cf. paragraphe 1.5.1). Avec 'apparition des filtres a particules, le DOC s’est
vu assigner deux nouvelles fonctions:

— Toxydation du NO pour produire du NO2. Ce dernier est utilisé pour

oxyder sélectivement les particules de suie;

— leréchauffage du FAP (filtre a particules) lors des phases de régénération

active (lesréactions d’'oxydation étant exothermiques).
Afin de réduire les émissions de particules a 'échappement des moteurs Diesel, des
filtres a particules sont utilisés et rendus obligatoires depuis 2011. On distingue deux
types de filtration.
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Gaz d'échappement
sortie moteur

300 cpsi

(a) Filtre ouvert (b) Filtre & parois poreuses

Figure 1.3 — Principe de collecte de deux types de filtres [12]. La cérine représentée sur les
particules permet de catalyser 'oxydation des suies lors des phases de régénération du FAP,
lorsque celui-ci est non catalysé. On patle alors de FAP additivé.

Premieérement, lafiltration parimpact surles parois (filtres ouverts). Cette so-
lution ne permet pas d’atteindre des niveaux d’efficacité excédant 60% en masse. La
structure du filtre est en nid d’abeille et est composée de cellulesen acier inoxydable
qui jouent le role d'impacteurs. L’avantage de tels filtres est qu’ils ne colmatent pas
carilssont ouverts. Néanmoins, desbouffées de particules s'en échappent réguliere-
ment.

Deuxiémement,la filtration a travers une paroi poreuse. Son efficacité de col-
lecte est supérieure a 90% en masse. Les particules sont piégées sur les surfaces
poreuses qui constituent le filtre. C'est la géométrie des filtres (cf. Figure 1.3) qui
impose aux gaz porteursde traverser ces parois. On peut également distinguer deux
types de FAP. Sur les FAP catalysés, du platine est ajouté pour promouvoir l'oxy-
dation des suies. Les filtres additivés utilisent (comme sur la Figure 1.3) un additif
métallique ajouté dansle carburant. Cet additif n’est pas consommé dansla chambre
de combustion et se retrouve directement a 'échappement, au méme titre que les
suies. Ces deux composés se déposent donc dans le FAP, ou l'additif métallique
jouera le role de catalyseur pour la réaction d’oxydation de la suie.

Lors du fonctionnement du moteur, le filtre se charge en particules, ce qui
a tendance a améliorer son efficacité. Néanmoins, 'accumulation de suies finit par
engendrer des pertes de charges préjudiciables au bon fonctionnement du moteur.
Ilest donc nécessaire de briiler régulierement les suies qui se sont déposées dans le
filtre. Cette phase est appelée régénération du filtre. Deux types de régénérations
sont a distinguer. La régénération active est réalisée grace a une injection de car-
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burant tardive qui ne va pas briiler dans la chambre de combustion mais dans le
DOC, provoquant ainsi une augmentation de la température des gaz d’échappement
en aval de celui-ci. Lorsque le carburant atteint le FAP, il lui apporte la chaleur né-
cessaire a oxyder les suies. La régénération passive ne nécessite pas une température
aussi élevée (300 — 400°C) quela régénération active. Son principe est d’exploiter la
réactivité des suies avec le NOz ayant pour produit CO; et N2.

Pour assurer le bon fonctionnement des filtres a particules, maisaussi dans le
but de détecter un dysfonctionnement, différents capteurs sont placés sur la ligne
d’échappement. Nous verrons que plusieurs technologies de capteurs utilisent des
mécanismes de captation électriques, mais ce n’est pas le seul domaine pour lequel
la captation de suies (et de particules au sens large) présente un intérét.

1.2 Technologies de captation

La physique des aérosols et en particulier la captation de nanoparticules in-
tervient dans différents domaines et concerne différents types de particules (suies,
virus, pollens...). Lesapplications techniques portentessentiellement sur la filtration
ou la détection de ces nanoparticules. Nous porterons notamment notre attention
sur les technologies dans lesquelles les mécanismes électriques jouent un réle dans
la captation : les capteurs dits « accumulatifs » et les capteurs basés sur la charge
électrique des particules, mais aussi les filtres électrostatiques. Il existe également
des appareils d’'analyse basés sur des phénomenes électriques. Ilsseront quant a eux
présentés dansle Chapitre 2, dédié aux méthodes expérimentalesutiliséesau cours
de cette étude.

1.2.1 Electrofiltres

Les électrofiltres existent depuis plusde cent ans : la premiere utilisation indus-
trielle d'un tel dispositif date de 1880, méme sison principe de fonctionnement est
un peu plus ancien (1820) [13]. Historiquement, I'installation des premiers électro-
filtres est justifiée parla valeur économique des particules amassées (fumées d’acide
sulfurique, fumées d'oxydes métalliques). Ces dispositifs avaient des dimensions tres
conséquentes (distances inter-électrodes de'ordre du métre) et fonctionnaient pour
des vitesses de gaz tres faibles (1,5 m/s a 1,8 m/s). Les moyens techniques ne per-
mettaient pas de dépasser des tensions de 15 kV et une efficacité de collecte de 95%
[14].

Un filtre électrostatique est composé d'une électrode haute tension quiionise
le gaz environnant. Les molécules ionisées diffusent vers la surface des particules
aéroportées. Elles sont alors chargées et migrent vers une électrode de collecte (reliée
alamasse) par électrophorese. Rappelons quel’électrophorese désignela migration
(-phorese) de particules chargé sous I'influence d'un champ électrique (cf. Section
1.6.4) Une fois collectées, les particules se fixent durablement a I’électrode jusqu’a
tomber (effet de masse ou vibration de la surface collectrice).

Comme le représente la Figure 1.4, il existe deux types d’électrofiltres dans
I'industrie. Lesélectrofiltres fil-cylindre sont utilisés pour les particules formantun
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Electrode
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(a) Electrofiltre fil-cylindre (b) Electrofiltre fil-plaque

Figure 1.4 — Deux principaux modeles d’électrofiltres [15].

film liquide avantde s’écouler naturellement (particules volatiles). Les électrofiltres
fil-plaques sont davantage utilisés pourla collecte de poussieres (particules solides) .
Par ailleurs, on distingue les électrofiltres fil-plaque a un ou deux étages. Dans le
premier cas, les particules sont chargées et collectées dans le méme volume. Dans
le second, une électrode pré-charge les particules par ionisation du gaz porteur et
la captation a lieu en aval dans un systeme plaque-plaque. Ce mécanisme de charge
avant la captation est aussi utilisé pour le compteur de particules Pegasor (cf. pa-

ragraphe 1.2.3).

Pour la captation des particules dans un électrofiltre, ’électrophorese est le
principal phénomene responsable de T'efficacité du dispositif.

1.2.2 Vue d’ensemble des capteurs de suie
Diagnostic embarquédufiltre a particules (FAP)

Les capteurs de suie ont été développés pour répondre aux normes OBD. Ils
sont congus pour répondre a deux besoins :

— L’estimation massique dela quantité de suie présente dansle FAP (capteur
positionné en amontdu filtre) ;

— La détection d'une baisse d’efficacité du FAP (capteur positionné en aval
du filtre).

Différentes technologies ont été développées pour répondre a chacun de ces
besoins. La Table 1.3 fait une syntheése des technologies utilisées et de leurs applica -
tions. Dans cette section, nous allons évoquer ces différentes technologies.

L’estimation des émissions massiques de suie a pour objectif de définir le mo-
ment opportun de déclenchement de la régénération active du filtre. Celle-cidoit
intervenir avant que le filtre ne soit totalement saturé (colmaté), mais pas trop fré-
quemment afin de ne pas dégrader inutilement la consommation en carburant du
véhicule, voire de conserver une quantité minimale de suie dans le filtre, ce qui
contribue au maintien d’'une efficacité de filtration suffisante. La régénération a lieu
lorsque la ligne d’échappement est a une température suffisamment élevée (trajets
sur autoroute notamment). Différents dispositifs permettent d’estimer la quantité
de suie accumulée dans le FAP. Nous pourrons citer les capteurs de pression, qui
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Application
Soot sensor technology DPF soot OBD Example developers
mass DPF failure PN
estimate monitoring | monitoring
Delta P (differential pressure) / ‘/ Bosch, Delphi, EngineSens, Sensata, Continental, ...
Radio frequency (RF) / GE, Filter Sensing Technology
Accumulating electrode ‘/ Bosch, Continental, Delphi, Electricfil, Stoneridge, Denso, NGK, Heraeus
Electric charge / /Fsgasm Pegasor, NGK-NTK, Emisense, Honeywell

T able 1.3 — Récapitulatif des technologies de capteurs de suie, d’apres [16].

mesurent la perte de charge due a 'accumulation de suie [16]. Il s’agit de la solu-
tion la plus utilisée actuellement. Les capteurs RF (Radio Frequency) quanta eux,

sont composés d’'antennes micro-ondes. Ceci leur permet de mesurer la vitesse de
propagation des ondes dans un FAP plus ou moins chargé en suies[17].

Néanmoins, siles capteurs RF permettent de signalerla nécessité d'unerégé-
nération active du FAP, ils ne permettent pas d’évaluer une éventuelle baisse d’effi-
cacité. Cecipeut étre réalisé par différentstypes de capteurs OBD dont on distingue
deux grandes familles : les capteurs basés sur la charge électrique et les capteurs
accumulatifs. Notons enfin queles capteurs de pression peuvent mesurerune chute
importante de pression pouvant correspondre a un endommagement du filtre mais
restent relativement imprécis d’oti la nécessité de développer les technologies citées
précédemment.

Qualité del’air

En marge du diagnostic du FAP, un nouveau besoin a émergé récemment : le
controle dela qualité del’air. La distribution spatiale de la concentration del’aérosol
atmosphérique pour évaluerou prédire le niveau de pollution locale peut étre réalisée
parunréseau de capteurs. De plus, cesdonnées s’averent précieuses pour les études
d’épidémiologie [18]. Enfin, des mesures dans 'habitacle des véhicules permettent
de controler l'efficacité des dispositifs misen place pour protéger les occupants. Ces
applications nécessitent des mesures atmosphériques fiables et portatives.

Les particules étudiées dans ce contextesontplus grosses (croissanceparagglo-
mération) et'aérosol est moins concentré qu’a I'’échappement d'un moteur. Les dis-
positifs de mesure adaptés a cet environnement doivent avoirune sensibilité accrue.
La principale technologie présente dansle commerce pour ce type de mesures atmo-
sphériques sont des capteurs optiques. Toutefois, des alternatives existent, comme
les capteurs gravimétriques entre autres.

1.2.3 Capteurs basés sur la charge électrique

La technologie de ces capteurs est basée sur le fait de pré-charger les particules,
puis demesurerleur charge afin d’estimer le tauxd’émission massique de suie. Cette
technique est aussi utilisée pour estimer la concentration en nombre de particules
grace a I'appareil de mesure Pegasor, qui fut initialement développé en tant qu’ou-
til de laboratoire. Néanmoins, il y a de nombreuses différences entre 'application
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en laboratoire et l'utilisation de tels instruments en temps qu’OBD. En effet, s’ils
possedent une bonne précision, ils sont relativement onéreux et encombrants. Les
capteurs OBD quant a eux, doivent étre peu volumineux et peu chers. Ils doivent
également se montrer fiables dans les conditions de températures et de vibration
d’un véhicule. Malgré ces difficultés, 'application de cette technologie aux capteurs
OBDsuscite un intérét qui date du début des années 2000 [16]. Lesdeux principales
technologies quiont vu lejour sont présentées ici.

Insulator

I~ Housing

N~ Flow guide

~ Electrode
«~

Venturi tip

Figure 1.5 — Schéma de principe du capteur EmiSense [16] (la distance inter-lectrodes est
de 1,3 mm).

La premieére utilise le contact direct entre les particules et une électrode cy-
lindrique soumise a une haute tension (10 kV) pour chargerles particules de suie.
Les particules se déposent sur les électrodes et forment des dendrites. Apres avoir
atteint unetaille critique, les dendrites se détachent, portant des charges électriques
plus importantes que les particules individuelles qui les constituent [19]. La charge
perdue parles électrodes est ensuite mesurée afin d’estimer la masse des particules
de suie. C’est sur ce principe que reposent les capteurs EmiSense (¢f. Figure 1.5).

La seconde technologie est celle du Pegasor. Son principe physique est déve-
loppé plus tard (cf. Section 2.5.4). Des études ont été menéesdans le butde calibrer
un tel instrument afin qu’il soit en mesure de détecter a la fois le nombre (PN) et
la masse (PM) desparticulesde 'aérosol [20]. Les principaux inconvénients de cette
technologie sont son prix et son encombrement.

1.2.4 Capteurs accumulatifs

Les capteurs de suie résistifs sont basés sur I'accumulation des particules de
suie sur et entre les électrodes. Cette accumulation de matiere conductrice (suie)
entreles électrodes provoque une modification des propriétés électriques du capteur.
Les mesurandes peuvent étre la résistance ou la capacitance. Cette derniere dépend
moinsdela température quela résistance, ce qui constitue un avantage pour un cap-
teur qui doit étre opérationnel surune grande gamme de températures. La capacité
électrique peut donc fournir un signal plusstable [21].

C’est ala fin des années 1990 queles capteursaccumulatifs ont faitleur appa-
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rition pour la mesure de la concentration massique en particules de suie. Au cours
de leur développement, la géométrie des électrodes a évolué significativement. L'un
des premiers brevets a été déposé par IFPEN en 1998 et évoque un capteur dispo-
sant d’éléments résistifs (6 sur la Figure 1.6) espacés de plusieurs millimetres. La
résistance des électrodes est mesurée parle calculateur moteur (noté CM).

i

=, 2

(a) FR 2 760 531 (IFPEN, 1998) (b) US 6 634 210 (Delphi, 2003)

Figure 1.6 — Brevets de capteurs résistifs. (a) Les électrodes (6) sont enroulées autour
d'un support cylindrique isolant (1). (b) Représentation des différents éléments constituant
le support mécanique et les contacts électriques.

En 2003, 'entreprise Delphi Automotive dépose un brevet (US 6 634 210) pour
un capteur s’inspirant du principe physique du premier, maisdontla distance inter-
électrode est plus faible (100 a 500 um). Les deux brevets mentionnent la présence
d’un élément chauffant permettant de briiler les suies qui se sont accumulées sur le
capteur. En 2005, 'entreprise Robert Bosch concoit un capteur similaire (brevet FR
2 871 848) dont les électrodes sont inter-digitées.

1.2.5 Capteurs optiques
Les capteurs optiques sont les plus répandus dans le commerce. Le champ

d’application est relativementlarge puisqu’il comprend des instruments de mesure
de laboratoire, comme le CPC (Condensation Particle Counter, TSI, Shoreview,

OPK SUZAV-0
A

S LED!

récepteur diode

(a) Photo (b) Schémade principe

Figure 1.7 — Capteur optigue PPD20V, Shinyei.
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USA). Des capteurs bons marchés et miniaturisés sont aussi commercialisés pour
des mesuresde qualité de I'air.

Le principe physique de ces derniers repose sur la diffusion d'un rayon lumi-
neux (light scattering en anglais) par un aérosol de suie [22]. La concentration de
'aérosol influe sur I'intensité du rayon transmis au photo-détecteur (¢f. Figure 1.7).
Une corrélation permet d'obtenir une mesure en tempsréel dela concentration mas-
sique. Toutefois, ce type de détection est dépendant de 'humidité de 'atmosphere
[23] etdes travauxvisenta déterminer cette corrélation [24].

1.2.6 Capteurs gravimétriques

L’application des capteurs de type gravimétrique a la mesure des particules
est relativement récente. I1s sont aussi utilisés pour des mesures de gaz. Parmi les
capteurs gravimétriques, les résonateurs MEMS ° se caractérisent par des structures
dont « une partie est en mouvement sans propagation d'onde mécanique » [25] (sou-
ventun microlevier, comme surla Figure 1.8). Leur principe physique repose sur la
mise en vibration et la mesure de la fréquence de résonance de la partie en mou-
vement du systeme. La méthode la plus communément utilisée pour la mise en
vibration est 'actionnement piézoélectrique, alors quela mesure dela fréquence de
vibration peut étre réalisée par des méthodes piézorésistive, piézoélectrique, capaci-
tive ou optique [25].

aérosol *

‘> microlevier
en résonance

piézoactuateur

Figure 1.8 — Principe d’'un résonateur MEMS a microlevier, d’aprés [26].

Pourla collecte de particules, plusieurs travaux montrent 'intérét de combiner
des mécanismes de captation avecla mesure. La diélectrophorese [26], la thermo-
phorese [27] ont par exemple été explorées. Les avantages de cette technologie sont
qu’elle est indépendante de la chimie des particules de suie et qu’elle peut étre utili-
sée a température ambiante. Ces capteurs ne fournissent toutefois pas d'information
surla taille des particules composantl’aérosol de suies.

1.2.7 Conclusion sur les dispositifs de captation

De nombreux dispositifs utilisent un champ électrique pour la captation de
particules nanométriques et dans des domaines d’applications tres variés allant de
la collecte de virus [28] a celle de particules de sable lunaire [29]. Bien que notre
étude portera sur la captation des suies, des analogies peuvent étre faites avec des
dispositifs collectant d’autres types de particules. Concernant les capteurs de suie, la

3. Micro-Electro Mechanical Systems
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plupart permettent d'obtenir desinformations sur laquantité massique de particules
piégées dansle filtre a particules ou d’estimer la masse de particules échappanta ce
piege. Néanmoins, la concentration en nombre de particules dans les gaz d’échap-
pement ne semble pouvoir étre déterminée que par un capteur optique ou de type
Pegasor. Bien que des études aient été menées dans ce sens [20], un tel capteur est
difficilement embarquable a bord d’'un véhicule et est relativement onéreux.

Les capteurs accumulatifs constituent une voie alternative pour la mesure
embarquée des aérosols de suie. Dans cette étude, c’est un capteur résistif qui sera
étudié. Cetype de capteur peut étre décrit comme un capteur accumulatif mesurant
la résistance des suies qui s’y sont déposées.

1.3 Capteurs résistifs

Apreés avoir présenté différentes technologies mettant en jeu la captation d’aé-
rosols et présenté différents capteursde suie, détaillonsla technologie étudiée dans
cette étude : les capteurs résistifs. L’étude de cette technologie est relativement ré-
pandue dans la littérature et constitue une voie prometteuse dans 'approche OBD
(on-board diagnostic) car c’est une solution a la fois robuste et peu onéreuse.

Electrode de /
masse Diélectrique

Electrode Substrat en
polarisée \V Résistance alumine

chauffante

(a) Face avant (b) Face arriére (c) Vue éclatée

Figure 1.9 — Schéma du capteur EFI Automotive.

En 2011, 'entreprise EFI Automotive a fabriqué des capteurs accumulatifs
a électrodes inter-digitées dont I'espace inter-électrode est de 20 um. Cette courte
distance est obtenue grace a un procédé de gravure laser. Ce capteur est représenté
parlavueéclatée dela Figure 1.9 et comporte un élément sensible (face avant) et une
résistance chauffante (face arriere). L’étude CICLAMEN 2, menée par IFPEN, EFI
Automotive, I'Ecole des Mines de Saint-Etienne, CTI et Volvo Powertrain avait pour
objectif « d'optimiser le concept delamesure embarquéede particules parlaméthode
résistive et de développer une version préindustrielle du capteur principalement pour
I'application OBD ».

1.3.1 Principe de fonctionnement

Commenousl’avons mentionné plushaut, la suie collectée parl’élément sen-
sible du capteur diminue sarésistance. En effet, la suie est principalementconstituée
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de carbone et estdonc conductrice. L’espace inter-électrode est une donnée détermi-
nante pour ce phénomene. En comblant I'espace inter-électrode, les suies font chuter
la résistance de 1'élément sensible. Le capteur EFI Automotive, dont la distance
inter-électrodes est faible (20 u m), permet d’'observer des structures de suie sem -
blables a des ponts [30], qui lient les électrodes (dont'une est chargée etl’autreest
liée ala masse) entreelles. Cette observation est mise en évidence parla microscopie
électronique a balayage (MEB) (¢f. Figure 1.10).

20— —
I P 1. Croissance
1 H !
g 2 13 11| dendritique
15¢ : : 1 »
! (o
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10p Mo troc
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: percolation ! inter-électrode
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0 100 200 300 400 500 600 Percolation
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(a) Cycle de fonctionnement (b) Principe physique

Figure 1.10 — (a) Signal correspondant au cycle de fonctionnement d'un capteur résistif.
(b) Croissance des dentrites de suie entre une électrode polarisée (orange) et reliée a la masse
(bleue). Image MEB d’aprés Grondin et al. [8].

La phase de construction des ponts est appelée percolation (étape 1 sur la
Figure 1.10) et correspond au temps que le premier pont conducteur complet se
forme. Au cours de cette phase, la conductance du capteur est stable et proche de
zéro. Lorsque les premiers ponts sontconstruits, laconductance de’élément sensible
commence aaugmenter grace ala construction de ponts supplémentaires. Le taux de
construction dépend de différents parametres, tels quela concentration del’aérosol
ou la polarisation du capteur. Cette phase est appelée chargement(2). La croissance
de la conductance tend versunevaleur seuil.

A cepoint, il fautintroduire un nouveau phénomene : la destruction des ponts
de suie. Le courant qui parcourt les fines structures est susceptible de les détruire
par effet Joule [8]. Ainsi, il existe un instant a partir duquel le taux de construction
des ponts compense leur taux de destruction.

En pratique, le chargement a lieu jusqu’a ce que le capteur soit régénéré (3)
a une température d’environ 700°C : les suies sont briilées, les ponts détruits et la
valeurinitiale dela résistance est rétablie. Le capteur est alors prét pour un nouveau
cycle. Ce principe de fonctionnement ne permet donc pas réellement d’obtenir des
données surl’aérosol en temps réel puisque c’est lafréquence de régénération (déclen-
chéelorsquele signal atteint un seuil de conductance) qui est mesurée pour évaluer la
concentration de suie. D’apresle projet les études du projet CICLAMEN 2, letemps
de chargement du capteur variede 950 secondes (pour une concentration d’environ
6 mg/m>) 4 250 secondes (pour une concentration d’environ 37 mg/m?) [31]. Fi-
nalement, le signal est traité afin d’'obtenir des résultats moyennéstemporellement,
qui sont corrélés a d’éventuels défauts de fonctionnement du filtre a particules.

3. Régénération

2. Chargement
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1.3.2 Ftudes aérodynamiques

Le temps de réponse est un point critique pour le capteur de suie. Afin de
Paméliorer, un « nez » peut étre ajouté afin d'optimiser 'aérodynamique dans le
voisinage du capteur, pour mieux la maitriser et la rendre moins dépendante des
fluctuations de débit occasionnées par le fonctionnement du moteur. Deux nez ont
été comparés lors de I'étude CICLAMEN 2 (nez vortex et nez en « F », ¢f. Figure
1.11). Le nez « vortex » génére un tourbillon dans le volume avoisinant 'élément
sensible. Cependant, ce phénomeéne ne permet pas d’opérer une ségrégation surles
particules les plus grosses. De plus, la zone de collecte n’est pas homogéene. A cause
de l'orientation du vortex, une partie de 'élément sensible n’est passoumise au flux
de particules.

(a) Nez « vortex » (b) Nez en «F »

Figure 1.11 — Nez de capteur étudiés dans 1'étude CICLAMEN 2.

Le nez en « F » permet d'opérer une ségrégation en taille des particules,
comme on peut le voir sur la Figure 1.12. L'inertie des particules les plus massives
les empéche de pénétrer al'intérieur du nez. Les particulesadmises au voisinage de
I’élément sensible sont donc les plusfines (ie. dp=100nm). D’autres études évoquent
I'influence du nez dans un contexte d’intégration du capteur et de répétabilité [32,
331

l2,0e—6 .2,0&—6

1,5e-6 1,5e-6
1 1,0e-6 11,0e-6
0,5e-7 0,5e-7
IO.Oe—O IO,Oe—O
(a) 100 nm (b) 1000 nm (c) 5000 nm

Figure 1.12 — Concentration (unité arbitmire) simulée de particules sphériques au voisinage
du capteur [34]. Le flux de gaz porteur est représenté du bas vers le haut.
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1.3.3 FEtude de la polarisation

Grondin et al. [30] ont misen évidence I'influence de la tension de polarisation
d’un capteur résistif sur son signal et ce, pour différents types de suies. L’aérosol
de suie est généré par un briileur mini-CAST puis chauffé a 180 °C avant d’étre
envoyésur le capteur. L’ensemble du banc d’essai sera décrit dans le Chapitre 2. La
Figure 1.13 montre la réponse du capteur pour différentes tensions de polarisation
et pour un point de fonctionnement donné (noté PF1 dans le Chapitre 2).

300

250}

0 5 10 15 20
t [min]

Figure 1.13 — Réponse du capteur EFI Automotive pour différentes tensions de polarisa-
tions, d’aprés [8].

Entre 0 et 30 V, plus la tension augmente, plusla réponse est rapide. Ceci
est interprété commeune amélioration dela captation des particules de suie en lien
avec I'électrophorese, et donc une augmentation de la fréquence de formation des
ponts de suie. Au-dela de 30 V, la réponse est plus lente et moins réguliere : le
signal suit la méme tendance mais est plus fluctuant (« bruité »). Ceci s’explique
par une augmentation du taux de destruction des ponts de suie par effet Joule. En
effet, le courant traversant les ponts de suie devient si important qu’il les détruit.
Il existe donc une tension critique au-dela de laquelle I'équilibre entre destruction
et construction des ponts est modifié. Les études de Grondin et al. ont porté sur
plusieurs points de fonctionnementdu générateurde suie etontmontréune influence
du taux de black carbon et de la granulométrie de I'aérosol sur la tension critique.

1.3.4 Phénoménologie de construction des ponts

Dessimulationsréalisées par Teikeet al. [ 35] mettent en évidence I'influence de
I'électrophorese sur la formation des ponts de suie. Elles utilisent un suivi Lagran-
gien des particules et tiennent compte des effets aérodynamiques, de la diffusion
brownienne et de 1'électrophoréese. Le champ électrique généré par les électrodes
(rectangles gris foncés en bas de la Figure 1.14) est mis a jour a chaque fois qu’une
particule est captée. On parle d'un couplage entre le dépot des particules de suie
et électrostatique et I'aérodynamique. Ce couplage compte parmi les principaux
résultats du travail de Teike et al..
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Figure 1.14 — Construction de dendrites par le modele de Teike et al. [35]. Le potentiel
normé est affecté par la présence de la dendrite.

En se construisant, les dendrites de suie augmentent l'intensité du champ
électrique a leurs extrémités. Ainsi, lorsque la formation d'un pont de suie débute,
les particules se déposent préférentiellement a son extrémité. L’effet d’antenne di
aux ponts de suie est illustré par la Figure 1.14. Le modele utilisé par Teike ef al.
est bidimensionnel, ce qui est probablement responsable de I'allure de la dendrite :
cette derniere a tendance a croitre dansle sens de la hauteur autant quedanslesens
de la longueur (les particules ne peuvent pas accéder a 'espace « sous »la dendrite,
entre celle-ci et le support du capteur).

La phénoménologie de la formation des dendrites était encore peu étudiée
avant le travail de Teike et al.. Dans ce travail de thése, un modéle similaire sera
utilisé pour étudier le capteur de suie développé par EFI Automotive. La principale
différence entreles deux études est la distance inter-électrode (100 umpour le cap-
teur de Teike et al. et 20 um pour le capteur EFI Automotive), jouant sur le champ
électrique. Une présentation plus détaillée sera faite dans le Chapitre 4.

1.3.5 Etude de la thermophorése

La thermophorese désigne la migration d'un aérosol sous I'action d'un gra-
dient de température (cf. Section 1.6.6). Grondin et al. ont généré un gradient de
température grace a la résistance chauffante positionnée au dos du capteur de suie
(¢f. Figure 1.9), observant une augmentation du temps de percolation (passant de 3
a 35 min) pour un chauffage a 200°C avec un gaz chauffé a seulement 180°C. De
plus, Malik et al. [36] ont couplé'utilisation d’'un précipitateur thermophorétique *
avec un capteur résistif, en positionnant ce dernier sur la paroi froide. Plusieurs
aérosols monodisperses ont été considérés (50 nm, 80 nmet 120 nm) et l'efficacité
de captation n’est pas affectée de fagon notable dans les conditions opératoires de

4. Dispositif composé d’une paroi chaude et d'une paroi froide, de part et d’autre de 1’écou-
lement d'un aérosol. Sous I’effet du gradient de tem pérature, les particules migrent vers la paroi
froide.
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P’étude.

Plusrécemment, Hagenetal.[37] ontanalysé la puissancede chauffagedégagée
par la polarisation de '’élément sensible du capteur. Pour 60 V, 'augmentation de
la température duea la dissipation par effet Jouleest de 19°C apres une exposition
de 250 s a un flux de 30 mg/m?. Cette augmentation de température se traduit par
une légere inflexion de la pente du signal. Ce mécanisme est par nature observable
pour des hautestensions, dontlesvaleurs sont relativesa la nature et aux propriétés
des suies étudiées, commelesouligne Grondinet al..

1.3.6 Conclusion sur les capteurs résistifs

Bien que de nombreuses études portent surle capteur résistif et que son prin-
cipe physique soit relativement simple, de nombreuses questions restent encore en
suspens. Un grand nombre de parameétres ont été explorés, mais le diameétre des
particules n’a pas encore fait I'objet dune étude mettant en jeu des aérosols mo-
nodisperses. Or, I'’étude de la sensibilité du capteur a la taille des particules est
primordiale pour savoir sila technologie des capteurs résistifs est pertinente pour
mesurer une concentration en nombre.

Les mécanismes de croissance des dendrites restent, encore aujourd’hui, re-
lativement mal connus et peu d’articles y sont entierement consacrés. La présence
des structures dendritiques est expliquée par I’électrophorese, et la modification
locale du champ électrique parles dendrites elles-mémes[35]. Une connaissance ap-
profondie des particules de suie est indispensable pour aborder les mécanismes de
captation del’aérosol a la surface des électrodes d'un capteur résistif. C’est pourquoi
I'étude bibliographique doit étre enrichie des mécanismes de formation de suie, et
de connaissances sur lamécaniquedes aérosols.

1.4 Meécanismesdeformationdelasuie

Les particules de suie sont formées lors d'une combustion. Leur gamme de
taille est tres étendue puisque les plus grosses particules sont de 'ordre du micron
alors queles plus fines ne mesurent que quelques nanometres. Dans ce paragraphe,
nous nous pencherons surleurmode de formation, cequi nous permettrad’expliquer
la variété des particules en termesde taille et de composition chimique.

1.4.1 Nucléation

Toutd’abord, nous nousintéressons a la phénoménologie dela formation des
particules de suie lors d'une combustion. Pour cela, détaillonsles différentes étapes
et les différents processus qui interviennent dans ce phénomene, schématisés surla
Figure 1.15.

Dansun premier temps, lors de la combustion, 'oxydation incompléte du car-
burant est responsablede la production de composés aromatiques. Leprocessus d’ad-
dition de composésaromatiquesa un seul noyau (telsquele benzéne) engendre des
HAPs (Hydrocarbures Aromatiques Polycycliques) qui constituent les précurseurs
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Figure 1.15 — Vue schématique de la formation des suies (flamme pré-mixée) [38].

moléculaires des sphérulesde suies (particules élémentaires composant lesagrégats
de suie, cf. Section 1.4.4).

Les mécanismes de croissance des précurseurs meénent a 'apparition des pre-
mieres particules détectables, il s’agit de la phase qui est appelée nucléation. Cette
transition d’especes en phase gazeuse vers des particules solides est la partie du pro-
cessus de formation des suies qui estla moinsbien connue[39]. Les particulesissues
de la nucléation sont appelées « particules primaires » (cf. Figure 1.16), ou sphé-
rules. Apres leur nucléation, les particules sont susceptibles de gagner de la masse
par addition d’especes gazeuses (HAP).

Couronne externe
Ceeur de la particule

(a) Unité structurale de base (USB) (b) Texture concentrique d'une particule sphé- (c) Vue en coupe dune par-
riqgue en 2D ticule primaire (ou sphérule)
en 3D

Figure 1.16 — Morphologie d’une particule primaire de suie (sphérule) [39].

La réaction d’oxydation des particules de suie et des HAP est en compétition

avec leur formation. Elle contribue a réduire la masse de HAP (et impacte donc la
nucléation) et de suie et conduit & la formation de COet de CO; [38].
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1.4.2 Processus de croissance

Il existe trois principaux processus qui tendent a augmenter la masse des
particules de suie : les réactions de surface, la coagulation et 'agglomération. Pour
comprendrela distribution en taille des particules, il est nécessaire de connaitre leurs
modes de croissance.

Les réactions de surface contribuent, d’apres Bockhorn et al. [40], 2 90% de
la masse finale de suie dans I'aérosol. Les réactions de surface n’influencent pasle
nombre de particules, maisleur fraction volumique dans1’échantillon. Selon Frenk-
lachetal.[41],1esmécanismes chimiquesen jeu lorsde ce processus sontsimilaires
a ceux de la nucléation.

De plus, d’apres D’Alessio et al. [42] 'espéce chimique qui réagit principale-
ment a la surface des particules, dans une flamme d’éthyléne prémixée, est 'acéty-
léne (C2H2), mémesile role des HAP n’est pas négligeable. De cefait, les particules
présenteraient de nombreusesliaisons C-H a leur surface. La perte d'un atome d’hy-
drogene activerait une espece radicalaire, ce qui permettrait une polymérisation des
particules[43]. Toujoursd’apres Frenklachet al.,le taux de croissance des particules
diminueau fur et a mesure que ces dernieres grossissent.

Au cours de la phase de coagulation, la masse des particules augmente et
leur nombre décroit significativement. En effet, en entrant en collision, les particules
« coagulent » pour former des particules sphériques plus massives[44, 45]. Desmo-
deles analytiques existent pour décrire ce phénomene avecl’équation de coagulation
de Smoluchowsky [46].

L’agglomération survient apresles phases de croissance citées précédemment,
quandles particules primaires sontdites « matures ». Elles se lientlesunes aux autres
par collisions pour former des structures plus ou moins compactes (desagrégatsde
sphérules). La géométrie de ces agrégats peut étre caractérisée par des grandeurs
mathématiques: la dimension fractale et le pré-facteur fractal.
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Figure 1.17 — Distribution granulométrique des particules issues des combustions Diesel

[10].
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La Figure 1.17 représente la concentration normalisée des particules en fonc-
tion de leur diameétre avec une pondération en masse et une pondération en nombre.
Onremarque queles particulesles plus fines contribuent peu a la masse maislarge-
ment au nombre. Les particules les plus fines sont celles forméeslors dela nucléation
etquin’ont passubide choc provoquant leur coagulation ouleur agglomération avec
d’autres particules. Les plus massives sont celles issues des processus de croissance
et d’agglomération décrits plushaut.

1.4.3 Modélisation et simulation

Ilexiste plusieurs approches permettant de modéliser la formation des suies :
les corrélations empiriques, les modéles semi-empiriques, ainsi que les modéles fondés
surles mécanismesréactionnels dela formation dessuies, dits « détaillés ».

Les corrélations empiriques sontles modelesles plus utilisés par les motoristes.
Elles sont utilisables pour des conditions opératoires proches des conditions expéri-
mentales pourlesquelsils ont été réalisés. Un exemple de modeéle em pirique portant
surla concentration en suies est présenté par Mehtaet al. [ 47] et porte surI'influence
de différents parameétres moteurs (vitesse de mélange du spray, vitesse du moteur,
taux de compression...) sur la formation des suies, et notamment sur la concentra-
tion. Néanmoins, siles conditions s’éloignent trop du modéle, les extrapolations ne
sont pas exploitables [48].

Les modéles semi-empiriques prennent en compte certains aspects physiques
etchimiques dela formation dessuiesissus de données expérimentales. Ces modeles
conduisent en général a des équations cinétiques pour lesréactions de formation des
précurseurs (HAP) et des particules de suie. Le modele développé par Tesner et al.
[49] estun exemple d'une telle méthode. Laformation des particulesy est décrite par
deux grandes étapes : la formation des précurseurs et'évolution dela concentration
en particules. Ce modele fut, de par sa relative simplicité, largement utilisé.

Les modeles détaillés décrivent le processus de formation des suies par des
modeles comportant jusqu’a plusieurs milliers de réactions. Naturellement, cela en-
gendre un besoin en puissance de calcul qui est si important qu’il est nécessaire de
réduirele mécanismeréactionnel. Cette réduction ne meénepasnécessairement a une
simplification de la chimie utilisée, mais a une simplification du modelegrace a des
outils mathématiques [43]. Selon Kennedy et al. [48], celui de Frenklach et al. était
le modele qui avait atteint, en 1997, le « plus grand niveau de sophistication ». Ce
modele sert en effet de base a des méthodes plus récentes et plus complexes[41].

1.4.4 Agrégats fractals

La nucléation et surtout les processus de croissance faconnent les particules
de suie. Dans cette partie, nous allons nous pencher surles différentes morphologies
des particules de suie, et sur la facon de les caractériser.
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Dimension fractale et pré-facteur fractal

La morphologie desagrégats est souvent associée a une grandeur appelée « di-
mension fractale ». Il s’agit d'une notion géométrique qui caractérise la capacité
qu’a un ensemble dit fractal & remplir I'espace (cf. Figure 1.18). La géométrie des
particules peut étre décrite statistiquement au moyen du concept de la géométrie
fractale [50].

(a) Df = 13, Npp = 91 (b) Df = 18, Npp = 216 (C) Df = 23, Npp = 216

Figure 1.18 — Particules de dimensions fractales différentes [51]. Ici, le pré-facteur fractal
vaut ki = 2,3. Dt la dimension fractale et Nop désigne le nombre de particules primaires.

Lesagrégatsfractals peuvent contenir jusqu’a plusieurs centaines de sphérules
carbonées. Le nombre de sphérules est donné par la loi d’échelle statistique :

dpp
Ou kyest le pré-facteur fractal, dpp est le diameétre des particules primaires (ou

sphérules), Dy est le diameétre de giration et Dk est la dimension fractale. Le rayon
de giration se calcule de la facon suivante :

R_— (1-n) (1.2)
g~ pPP =t

w 173 est le centre (massique) du complexe de sphérules et rj la position

N sN
Oumzl)

du centre dela #™ sphérule.

Analyse fractale d’échantillons

Parketal. [52] ont analysé desagrégatsissus d'un moteur Diesel. La dimension
fractale des échantillons a été mesurée par’analyse d'images obtenues par microsco-
pie électronique a transmission (MET), conduisant a une valeur de Dy = 1.75. La
combinaison d'un DMA (Differential Mobility Analyzer, cf. Section 2.5.1), classifiant
les particules selon leur mobilité électrique, avec un APM (Aerosol Particle Mass
analyzer) qui les classe en fonction de leur masse, a permis aux auteurs, grace a la
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relation liant ces deux grandeurs [53], de caractériser la morphologie des agrégats
grace a une relation liant leur masse et leur diametre de mobilité. Sachdeva et al.
[54] rapportent des dimensions fractales comprisesentre 1.70 et 1.83 pour des suies
issues de la combustion de carburant Diesel. Les diamétres des particules primaires
mesurés pour cette étude varient entre dpp =31 nmet dpp = 46 nm en fonction de
la source.

Yonet al. [55] ont analysé des échantillons de particules de suie produites
par le briileur mini-CAST et pour différents points de fonctionnement (cf. Section
2.3). Les dimensions fractales mesurées dans cette étude varient entre Dy=1.73 et
D; =1.79 en fonction des points de fonctionnement. De plus, le pré-facteur fractal
est presque constant et vaut ks =1.94 pour la plupart des échantillons. Le diametre
des particules primaires varie davantage et est compris entre dpp= 26.6 nm et
dpp=36.3 nm. Ces données sont particulierement intéressantes car nous utiliserons
également un briileur mini-CAST pour générer un aérosol de suies (¢f. Chapitre 2).
De plus, cecimontre queles suies générées par un mini-CAST sont similaires, sur le
plan morphologique, a celles émises par les combustions de type Diesel.
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Figure 1.19 — Utilisation de la loi d’échelle pour la détermination des parametres fractals.

Npp correspond au nombre de sphérules par particules, Dpp a leur diametre et Dy au rayon
de giration des aggrégats [56].

Oufetal.[56] ontréalisé une étude sur les particules générées par une flamme
d’éthylene. Les particules ont été échantillonnées par différentes techniques in situ
(Thermophoretic Piston Probe) et ex situ (Thermophoretic Particle Sampler, Inser-
tion Particle Sampler, Nuclepore Filtration Sampler). Les images des nanoparticules
ont été faites au moyen d’'un microscope électronique a transmission (MET). Grace
a un algorithme d’analyse d'images, le nombre de particules primaires composant
les agrégats et le rapport entre le diametre de giration et le diameétre des particules
primaires ont été déterminés (cf. Figure 1.19). Ces données permettent d’exploiter
la loi d’échelle et d’en tirer les parametres fractals vus plus haut : ket Dr. La
dimension fractale est comprise entre 1,69 et 1,80 pour cetype de particules. Dans
cette étude, le diametre des particules primaires varie entre 24.4 nmet 37.1 nm en

fonction dela méthode d’échantillonage. Enfin, les préfacteursfractalsvarient entre
2.09et2.84.

De nombreuses études ayant pour objet la relation entre la morphologie des
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particules et leurs propriétés physiques nécessitent de connaitre précisément les pa-
rametres Dx, ket Npp. Lorsqu’il s’agit d’études numériques, les résultats expéri-
mentauxne sont pas directement utilisés. Des modeles numériques pour simulerla
forme des particules de suies leur sont préférés car ils sont plus faciles a mettre en
oeuvre. Cette méthode a notamment été utilisée dans le travail de Iosifidis et al.
[129] pour établir un modéle semi-numérique pour calculer le facteur de forme dy-
namique (cf. Section 1.6.3) en fonction des parametres Npp et Dr. Ce travail, réalisé
dans le cadre du travail de these présenté ici, sera développé plus en détail dans la
Section 4.8.

1.5 Propriétés physico-chimiques de la suie

1.5.1 Composition chimique des suies Diesel

Les particules issues de combustions ne sont pas uniquement composées de
particules élémentaire ou d’agrégats de suie, comme l'illustre la Figure 1.20, méme
s'ils en représentent une partie tres importante. Dans ce paragraphe, nous allons
rappeler la composition chimique des particules de suie en nousfocalisant sur celles
issues des combustions de type Diesel.

Noyau carbone

Hydrocarbures | (diamétre : 0,01 a 0,08 pm)

phase vapeur

\

Fraction organique soluble /
Hydrocarbures particulaires .‘/l Hydrocarbures adsorbés

) °
%000°

nmapm

Figure 1.20 — Structure typique d’une particule de suie automobile [2].

En ce qui concerne les moteurs Diesel, les particules présentes dans les gaz
d’échappement sont des systéemes complexes majoritairement composés ([57, 58,
59]):

— denoyauxdecarboneinsolubles et engendrés parla combustion elle-méme
(formuleglobale : CHo,2700,22No,01), aussi appelés sphérules ou particules
primaires. Cette fraction comprend les hydrocarburesinsolubles.

— d’unefraction organique soluble, abrégée par le sigle SOF (formuleglobale :
CHi,2600,2IN0,01) ;

— d’une fraction inorganique insoluble dansl’eau : aluminosilicates, Mn, Fe,
V, Cr, Co, Zn, Sn, Pb...

— d'unefraction inorganique soluble dansl’eau : sulfates, nitrates... [60].

Dans le cadre de 'étude PRIMEQUAL/PREDIT, menée entre autres par IF-
PEN et 'INERIS (Institut National de 'Environnement industriel et des RISques)
la composition des particules a été étudiée. L’étude a été réalisée par tranches gra-
nulométriques et est rapportée dans un rapport de 'TADEME par S. Barbusse et G.
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Figure 1.21 — Exemple de composition des particules émises par un moteur Diesel pour
application poids-lourd pour un cycle transitoire (heavy-duty transient cycle), d’'apres [61].

Plassat [2] dont un apercu des résultats est présenté sur la Figure 1.21. La teneur
en sulfates des particules dépend de la teneur en soufre du carburant. Qui plus est,
la teneur en soufre est tres faible (inférieure a 0,4%) pour les particules de petite
taille (inférieures a 1 um). Pourles particules plus volumineuses, lateneur augmente
au-dela de 1,2%. Les sulfates représentent 3% de la masse totale de fraction orga-
nique soluble (SOF) des particules. Notons quela fraction organique soluble dépend
fortement des conditions de formation des particules de suie, si bien qu’elle peut
varier entre 20 et 90 %. Remarquons qu’au cours des derniére années, les teneurs
en soufre des carburantsest-a-dire fortement diminué,ayant pour conséquence une
réduction de la teneur en composés soufrésdes particules. Deplus, et graceau FAP,
les émissions de particules ont chuté ce qui contribue a réduire la fraction solide
et a accroitre la fraction volatile. La fraction volatile est également affectée par
les solutions de post-traitement, comme le DOC (cf. Section 1.1.3), ce dernier ayant
pour effet d’'oxyder cette fraction volatile. Enfin, le caractére transitoire d'un moteur
thermique engendre une grande variabilité dans les propriétés physico-chimiques des
suies.

Nom Abbréviation Nombre Formule Masse Pot'entigl
de cycles brute [g/mol] cancérogéne
Naphtalene NAPH 2 C10HS8 128 -
Acénaphtylene ACY 3 C12H8 152 -
Acénaphténe ACE 3 C12H10 154 Nd
Fluorene FLUO 3 C13H10 166 -
Phénanthrene PHEN 3 C14H10 178 -
Anthracéne ANTH 3 C14H10 178 +
Fluoranthene FLRT 4 C16H10 202 -
Pyrene PYR 4 C16H10 202 -
Benzo(a)anthracene B(a)A 4 C18H12 228 ++
Chrysene CHRYS 4 C18H12 228 -
Benzo (b)fluoranthene B(b)F 5 C20H12 252 4+
Benzo (j)fluoranthene B(k)F 5 C20H12 252 ++
Benzo(a)pyrene B(a)P 5 C20H12 252 +++
Indéno(1,2,3-cd)pyréne INDENO 5 C22H12 276 ++
Benzo (ghi)pérylene B(ghi)P 6 C22H12 276 -
Dibenzo(ah)anthracene DB(ah)A 5 C22H14 278 ++

Table1.4 — Liste des HAP classés comme polluants prioritaires par 1’'US EPA [2]. Potentiel
cancérogene : ++ :tres fort [ ++ : fort ; + :faible ; - mul ; nd : évaluation non disponible.

Bien que la teneur en HAP dans la fraction organique soluble soit faible (de
l'ordre de 0,2% de la masse), ces composés font'objet d'une attention particuliere
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car certainsd’entre eux présentent une tres forte toxicité. L’agence de protection de
I'environnement américaine (US EPA) a classé 16 HAP en temps que « polluants
prioritaires » (cf. Table 1.4). Certains d’entre eux ont un potentiel cancérogene tres
fort, ce qui fait des nano-particules de suie des objets trés nocifs pour la santé
humaine : en plusde pénétrer profondément dansl’'organisme, lesnoyauxcarbonés
servent de vecteursa de nombreux composés adsorbés.

Enfin, des métaux sont présents dans les gaz d’échappement et peuvent pro-
venir des additifs contenus dans le carburant ou dansle lubrifiant (combustion), ou
de l'usure du moteur. Les particules de plus lourdes en contiennent une proportion
importante alors que les petites particules en contiennent peu. Les particulesissues
de l'usure du moteur sont les plus grosses (>6, 8 um) et contiennentprincipalement
du fer, du nickel, du chrome, de 'aluminium et du cuivre.

Les particules de suie ont donc une nature chimique complexe dont il faudra
tenir compte. D’'un point de vue expérimental, les suies seront générées par un
briileur de type mini-CAST dont le fonctionnement sera décrit plus tard dans cet
expose.

1.5.2 OrganicCarbon (OC), Elemental Carbon (EC) et Black Car-
bon (BC)

Les particules de suie sont principalement composées de carbone. Dans lalitté-
rature, les différents composés carbonés peuvent prendre desnoms qu’il convient de
définir. Bien que ces termes soient a utiliser avec prudence, les définitions rappelées

par Petzoldet al. [ 62] semblent consensuelles dansla communauté.

Le black carbon (BC) est en premier lieu défini comme une substance absor-
bant la lumiere de facon idéale. Comme une variété importante de processus mene
potentiellement a la formation de ce composant, ils sont exclus de la définition du
black carbon. En effet, bien qu’il soit la plupart du tempsformé parla combustion in-
compléte de matiere carbonée, il peut aussi étre le produit de la pyrolyse de matiere
carbonée, et d’autres phénomenes.

Ilestparailleurs caractérisé par une forte absorption dela lumiere (longueurs
d’onde visibles) et parsa résistance aux transformations chimiques. Selon H. Burt-
scher [59], le BC est lié aux mesures d’absorbance de la lumiere, qui est principale-
ment due a 'elemental carbon (EC). Ainsi, le BC est essentiellement constitué d’EC
bien queselon les principes de mesures misen ceuvre, lesvaleurs different.

L'objectif premier d'une analyse carbone est de déterminer les concentrations
en elemental carbon (EC) et en organic carbon (OC). Selon Schwartzet al. [63],
I'EC peut étre défini comme étant une substance qui ne contient que du carbone et
quin’est pasliée a dautres éléments. I1 peut cependant étre présent sous la forme
d’une ou plusieurs de ses multiples formes allotropiques, c’est-a-dire sous plusieurs
formes cristallines ou moléculaires qui sont par exemple le diamant, les nanotubes de
carbone, le graphite ou les fullerénes. La morphologie de 'EC dépend du carburant
et des conditions de fonctionnement du moteur [59]. L’EC est donc la partie non-
volatile alors que 'OC représente la partie volatile de la matiere carbonée. Pour
conclure, la teneur totale en carbone (total carbon, TC) inclue le black (ou elemental)
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carbon (EC ou BC) et l'organic carbon (OC). Les analyses cherchent donc souvent
a caractériser le rapport EC/TC ou EC/OC.

1.5.3 Conductivité électrique

En 1996, Dunneet al. [64] ont étudié les propriétés électriques de suies de
type fulleréne®. La conductivité o de ces suies a été évaluée par la méthode de Van
der Pauw, quiest une méthode couramment utilisée pour la mesure derésistance de
poudres [ 65]. Deux échantillons de fulleréne ont été considérés : 'un recuita 1273 K
pendant sept heures, 'autre non recuit. Les échantillons ont été mis en charge a
1248 kg.cm~2 afin de réduire la porosité de I'échantillon. Dans ces conditions, la
conductivité des échantillons semble suivre un modéle commun :

( \
oT)= o0 x exp (1.3)
T

Ou oo est la conductivité lorsque la température tend vers l'infini et b est une
constante dépendant des conditions expérimentales. A température ambiante, pour
I’échantillon recuitla conductivité vaut 0= 2 x 1073 S.m™! et pour ’échantillon
non recuit 6=5 x 10~ S.m~1.

Plusrécemment, au cours de leur étude sur le capteur de suie résistif, Grondin
et al. ont mesuré la conductivité des suies issues d'un mini-CAST [30], qui est un
générateur de particules de suie surlequel nousreviendrons dansle paragraphe 2.3.
Pour cela, un cylindre en téflon ayant un diametre interne de 1,2 mm ainsi qu'un
piston en laiton relié a un ohmmeétre ont été utilisés. Les mesuresont été réalisées a
température ambiante. Elles ont révélé une forte dépendance entre la conductivité
etla compression des suies. Un autre facteur impactant la conductivité est le point
de fonctionnement du briileur utilisé pour générer les suies (nature chimique).

Aussi, une gamme de conductivité a pu étre estimée grace a cette méthode,
pour une charge d’environ 90 kg.cm™2. Pour des particules dont la distribution de
taille est centrée sur le diamétre 50 nmet qui sont constituées de 22 mg/n?® de
carbon black (point de fonctionnement n°5 du mini-CAST, cf. Section 2.3), une
conductivité d’environ 0,3 S.m~1a été mesurée. En revanche, pour unedistribution
centrée sur un diameétre de 90 nm et constituée de 143 mg/m® de carbonblack (point
de fonctionnement n°1 du mini-CAST, cf. paragraphe 2.3), la conductivité mesurée
est denviron 50 S.m~1. Une telle différence avec les résultats de Dunne et al. peut
étre expliquée par la nature différente des particules de suie étudiées et surtout
par le fait que la charge appliquée est différente dans les deux études. Or, il s’agit
d’un parametre influengant largement la conductivité car elle modifiela qualité des
contactdansle lit de suie [66].

Enfin, lorsque les suies se déposent sur le capteur de suie, elles sont soumises
a la tension de polarisation du capteur. Leur résistance peut étre évaluée grace aux
relations :
R(T)

=1+ aAT (1.4)
Rref

5. Molécule de carbone de la forme d’'une sphére, d'un nanotube ou d'un anneau. Ils sont
composés de feuilles d’anneaux hexagonaux.
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o T)= — 22— (1.5)
aAT+1
ou Ryerest la résistance et oref est la conductance des suies mesurées pour une
tension de polarisation de référence Up (ici 10 V). AT est I'écart de température
avec cellemesurée pour Upes et a est déterminé expérimentalement et dépend entre
autres du matériau et de la taille des particules.

Bien qu’évaluerla conductivité des suies ne semble pas aisé, il ressort de la
littérature que contrairement aux métaux, les particules de suie voient leurrésistance
diminuerlorsquela température augmente. De plus, plus les particules contiennent

de carbon black plus elles sont conductrices.

1.5.4 Charge électrique

La présence de chargesélectrostatiques sur les particules issuesde combustions
est connue depuis longtemps. Dansles années 1980, Kittelson et al. [67] émettaient
I'idée d'un piege électrostatique apres avoir conclu que les particules étaient suffi-

samment chargées pour étre captées par des électrodes soumises a une tension de
10 kV.

Mécanismes de charge

Selon Kittelson et al. [67], et Moon et al. [68], les principaux mécanismes de
charge des particules lors de la combustion sont :

— L’émission thermo-ionique ;
— La charge par diffusion unipolaire (unipolar diffusion charging) ;
— La charge par diffusion bipolaire (bipolar diffusion charging).

L’émission thermo-ioniquealieu a haute température (1000-3000 K) lorsque
I’énergie des électrons dansun solide excédele travail de sortie . Le niveau de charge
atteint dépend a la fois de la température des particules et de leur concentration. Ce
modene conduit qu’a 'arrachement électronique. Il ne résulte donc de ce processus
quedesparticules chargéespositivement. Or,les particules réelles portentdes charges
positives mais aussi négatives.

Le chargement par diffusion unipolaire est di a la diffusion de nuages d’ions
unipolaires (ions d'une seule polarité) versles particules. Dans une combustion, ceci
se produit dansla flamme oualieu un échangeélectronique. Ce mode de chargement
n’engendre que des particules unipolaires, alors quel'ionisation delaflammeproduit
aussidesionsbipolaires.

Le chargement par diffusion bipolaire est similaire au casprécédent, mais les
ions sont bipolaires (ions de deux polarités). Pour ces deux phénomeénes, le para-
metre le plus pertinent mis en avant dans les démarches théoriques est le produit
concentrationionique-temps, noté Menion.s.cm™ 3. Lorsque cette grandeurdépasse
un seuil, un équilibre est atteint.

6. Energie minimum nécessaire a I’arrachement électronique (en eV) depuis leniveau de Fermi
(niveau de plus haute énergie des électrons) d’'un métal jusqu’a l'infini.
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Distribution des charges

Cesmécanismes menent a une distribution gaussienne des charges portées par
les particules de suie, appelée équilibre de Boltzmann. Vi estle nombre de particules
porteuses de ncharges”, estdonné par la relation [67] :

_ 2
Nn = No exp -drkkbeﬂzz (1.6)
p

Avec Np le nombre de particules électriquement neutres, e(=4.8 X 10710¢.s.u.) la
charge élémentaire, dple diameétre dela particule, kp la constante de Boltzmann et T
la température absolue. La probabilité quune particule porte n charge, notée P(n)
est représenté sur la Figure 1.22. Les particules les plus fines (dp < 100 nm) sont
principalement neutres.
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Figure 1.22 — Distribution de Boltzmann en fonction du diametre de mobilité.

Maricq et al. [69] ont utilisé un TDMA (Tandem Differential Mobility Ana-
lyzer) pour établir la distribution granulométrique des particules en fonction du
signe de leur charge. Dans ce dispositif, deux DMA (Differential Mobility Analyzer,
cf. Section 2.5.1) sont utilisés en série avec un compteur de particules. Le premier
DMA classifie électriquementl’aérosol échantillonné grace a unetension électrique
constante (positive ou négative) en fonction du signe dela charge des particulesque
l'on souhaite étudier. Le second DMA scanne la distribution en taille des particules
sélectionnées par le premier grace au compteur. Cette méthode est décrite plus en
détail par Kim et al. [70].

D’apres cesmesures, 60a 80%des suies générées par une combustion (moteur)
essence sont chargées. De plus, la répartition des particules chargées positivement

7. La charge d’une particuleest toujours proportionnelle a la charge élémentaire e(expérience
de Millikan, prix Nobel 1923).
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et négativement est équivalente (cf. Figure 1.23), ce qui conduit au fait que I'aérosol
soit globalement neutre, respectant effectivement I'équilibre de Boltzmann.

diesel
64 km/hr
1e+14 3 3
€ ]
=
£ 1e+13 4 3
£ ]
S ?
= ‘ 2
2 1e+12 3 |
8 : o + particles
20
[ ———— - particles
1e+11 +———+d " T
10 100
d., (nm)

Figure 1.23 — Mesutes TDMA : granulométrie pour les particules chargées négativement
et positivement pour un moteur Diesel [69].

Enfin, dans une autre étude, Maricq et al. [71] montrent que la probabilité
qu’une particule porte n charges dépend de sa taille, de son nombre de charges n
(ce qui est prédit par I'équilibre de Boltzmann) mais que le carburant I'affecte peu.
En effet, des mesures de charges réalisées sur une flamme d’éthane et une flamme
d’acétylene présentent desrésultats similaires.

1.5.5 Conclusion sur les propriétés physico-chimiques des suies

Apres avoir rappelé le mode de formation des particules de suie et les dif-
férents phénomenes qui conduisent a leur croissance (coagulation, agglomération),
nous avons vu quils menaient a la formation d’agrégats de particules élémentaires.
Les particules peuvent étre caractérisées par le nombre de sphérules qui les com-
posent Npp, leur dimension fractale D et leur pré-facteur fractal k. Plusieurs me-
sures expérimentales ont montré que ladimension fractale est comprise entre 1.69 et
1.83 en fonction des études (protocoles et combustions différents) et que le diametre
des particules primairesvarie entre 24.4 nmet 46 nm.

Cesagrégatssont essentiellement composés de carbone de type EC et OC, mais
on note égalementla présence de sulfates, d'eau maisaussi de composés chimiques
présents dans le carburant et le lubrifiant et de métaux provenant notamment de
I'usure du moteur.

I1a également été vu quela résistance électrique des suies diminue avecl’aug-
mentation dela température, ce quileur confére un comportement non-métallique.
Enfin, la répartition des charges apres la combustion suit une répartition de Boltz-
mann. Le nombre de charges portées par les particules dépend de leur taille et est
relativement faible. En effet, la majorité des particules posséde un exces ou une
lacune d'une ou deux charges élémentaires, voire plus rarement trois ou quatre.
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Ajoutons que si 'équilibre de Boltzmann semble proche de la réalité [71] Hogan
Jr. et al. [72] ont montré que le nombre de charges portées par des particules non-
sphériques est supérieur a celui prédit. L'intégration de cette loi pourrait donc étre
un facteur damélioration du présent travail.

1.6 Dynamique et captation des nano-particules

1.6.1 Choisir une approche numérique

Cette section est destinée a formaliser la physique nécessaire a 'étude d'un aé-
rosol composé de nanoparticules. Auvoisinagedu capteur de suie, les particules sont
soumises intrinsequement a 'action du fluide dans lequel elles sont plongées. Ceci
sera pris en compte par la force de trainée, maisaussipar la diffusion brownienne :
du fait de leur petite taille, les particules de suie sont sensibles aux chocs des mo-
lécules. Ceci confére a leur trajectoire une composante aléatoire. Enfin, comme les
nanoparticules sont chargéeset qu’elles évoluent dans unchamp électrique, elles sont
soumises a la force de Coulomb et a la force diélectrophorétique. Avant de parler des
forcesen elles-mémes, le milieu danslequel les particules évoluent est caractérisé.

Dansle but de modéliser la réponse d'un capteur de suie résistif, Fragkiadou-
lakis et al. [ 73] ont construit un modele unidimensionnel dont I'entrée est le champ
aérodynamique auvoisinage des électrodes. Leur modele inteégrelesmécanismesde
captation en jeu grace a des efficacités de captation. Une autre facon de modéliser
la captation des suies est celle utilisée par Teikeet al. [35] : 'approchelagrangienne.
Cela consiste a prédire la trajectoire des particules en estimant les forces qu’elles
subissent.

Cesdeux approches sont différentes et ne conduisent pas auxmémesrésultats:
la premiere permet de calculer un taux de captation, alors que la seconde a pour
objectif de simulerlesmécanismes de dépot a une échelle plus fine. Dans cette partie,
nous nous intéresserons a ces deux méthodes, mais seule 'approche lagrangienne sera
étudiée dans la suite.

1.6.2 Continuité du milieu

Pour aborder les phénoménes influencant la dynamique des particules, il est
nécessaire de donner une description du milieu danslequel elles évoluent.

Nombrede Knudsen

Pour caractériser ce milieu, le nombre de Knudsen Knest utilisé. Il est défini

par la relation :
24

Kn=— (1.7)

dp
Ou Adésigne le libre parcours moyen des molécules du gaz et dp le diameétre de la
particule. C’est la distance moyenne que parcourt une particule entre deux chocs.
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Aux conditionsnormales®, pourl’airon a A=66,4nm°. On distingue troisrégimes:

— Domaine continu Kn« 1 : les particules de plus grand diametre peuvent
étre considérées comme étant submergées dans le fluide porteur de ’aérosol.
Par conséquent, les particules sont moins sensibles aux chocs individuels
des molécules.

— Domaine intermédiaire (ou transitoire) Kn = 1 : dans ce domaine, les
équationsrégissantla dynamiquedes particules dansle milieu continu sont
corrigées pour analyser leur comportement.

— Domainemoléculaire Kn » 1 :le mouvement des moléculesde gaz affecte
les trajectoires des particules. La théorie cinétique des gaz est utilisée pour
comprendre le comportement des particules.

Danslecadrede cetravail, le diameétre des particules sera comprisentre 10nm

et 1000nm. Commele montrelaFigure 1.24,le domaineintermédiaire sera considéré
(Kn€[0.1;10]).
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Figure 1.24 — Evolution du nombre de Knudsen en fonction du diamétre des particules,
d’apres [74].

Coefficient du Cunningham

Lesforces quis’appliquent a une particule dansle régime moléculaire difféerent,
parnature et par formulation, des forces quis’y appliquent dansle régimecontinu. La
loi de Stokes (qui suppose qu’il n’y ait pas de glissement aux limites d'une particule
donc que la particule soit placée dans le régime continu), n’est plus valide dans le
régime moléculaire (a gauche surla Figure 1.24).

En 1910, Cunningham introduit un facteur qui permet de tenir compte de
cette différence de régime[75], mais celui-cin’a été exprimé qu’en 1985 par Allen et
Raabe[76]: ( \

Ce(Kn) =1+Kn a+ fe ®n (1.8)

8. To=273,15Ket P, = 1013 hPa
9. A= -v;:d—TZP, avec T et P la température et 1a pression de I’air, ks la constante de Boltz-

mann et d le diametre de la molécule.
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Ou a, B et ysont des constantes déterminées expérimentalement. De nombreux
articles dans la littérature font état de ces constantes. D’apres DeCarlo et al. [77],

pour des particules solides, les valeurs les plus communément utilisées sont celles
mesurées par Allen et Raabe: a=1.142, 8=0.558 et y=0.999 [76].

1.6.3 Forces etmécanismes aérodynamiques

Parnature, les particules d'un aérosol sont aéroportées et subissent donc l'ac-
tion de l'air. Cette action peut étre a I'’échelle moléculaire ou a I'échelle macrosco-
pique. La nature de 'écoulement (laminaire ou turbulent) a également un impact
sur le dépot des particules et cela peut étre modélisé par des coefficients qui seront
introduits dans un premier temps et décrits plus en détail dans les paragraphes qui
suivent.

Forcedetrainée

La trainée est la force exercée par l'air sur une particule en mouvement par
rapport a un fluide. On parle alors de la vitesse relative de la particule par rapport
au fluide, qui est notée v+ . Pour une particule dansle régime continu, la loi de Stokes
permet de calculer cette force :

Eirag = 3nni dpur (1.9)

Ou nrest la viscosité dynamique du fluide. Cependant, lorsque le régime est dit
moléculaire, le facteur de correction de Cunningham doit étre intégré a cette ex-
pression. La dimension fractale des particules a également unimpact surla forcede
trainée qui peut étre modélisée par le facteur de forme dynamique, noté x.

:

Eyrag = X u (1.10)

Ce(db)
xpeut étre utilisé pour tenir compte de la non-sphéricité d’'une particule. Ce coeffi-
cienta d’abord été introduit par Fuchsen 1964 [78]. I1se définit parle rapport entre
la force de trainée exercée sur la particule non-sphérique (p) Fﬂrag et la force de
trainée exercée - danslesmémes conditions - sur une particule sphérique de volume
équivalent (ve) Fir,q [79]:
_ Fia

Feirag
Dansla plupart des cas, le facteur de forme dynamique excede I'unité. Il serapproche
de I'unité lorsque la particule tend vers la sphere. Comme le rappelle DeCarlo et al.
[771, Porientation de la particule par rapport a la direction du fluide a un impact
sur la valeur du facteur de forme. Enfin, le régime dans lequel évolue la particule
influence x comme le signale Dahneke et al. [80] et Cheng et al. [81]. On peut alors
considérer qu'une unique particule possede plusieurs facteursde forme: xc pour le
régime continu, xv pour le régime moléculaire (vaccum) et xx(Kn) pour le régime
intermédiaire. d

ve

x(Kn) = xc Xv (1.12)

xe e

(1.11)
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Uneexpression du facteur de forme, rappelée par DeCarlo et al. est donnée ci-dessus

dans le cas d'un régime transitoire. Cette relation est d’autant plus importante que
les particules étudiées (dp € [10;100] nm) sesituentdansun régime intermédiaire.

Diametre aérodynamique

Le diamétre aérodynamique, noté da est le diametre d'une sphére de densité
standard ayantlaméme vitesse de dép6t que la particule considérée. Par conséquent,
le diametre aérodynamique dépend du régime de I'’écoulement, et donc du nombre
Kn. Selon Hinds[79],lediamétre aérod}namique s’exprime:

Pp “clUve)

da=dve X 00 Cc(da) (1'13)

Ou dve représente le diameétre de volume équivalent de la particule, pp sa densité
et po une densité standard (arbitraire). On remarque que la forme de la particule,
représentée parla grandeur x, affecte le diameétre aérodynamique. De plus, et comme
nousl’avons établi plustot, le diametre aérodynamique est dépendant du régime de
I'écoulement. En effet, 'expression de da dépend du nombre de Knudsen au travers
des coefficients de correction de Cunningham. C’est ce quiestillustré dans la Figure
1.25, qui est basée sur la relation (1.13).
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Figure 1.25 — Rapport ﬁ en fonction du régime de l'écoulement et pour différents matios

Po_
XPo [77]'
. AiIlSi, dans le régime continu, le diamétre aérody namique tend Vers da,c -

Pp Ao 4 - — Pp
dye o Dans le régime moléculaire : dyy = dve 50 e -

Dépot inertiel

Le dépot inertiel concerne essentiellement les particulesles plus massives. En
effet, cemode de dépot repose surle fait quelorsque l'inertie d'une particule excede
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un seuil, cette derniere se retrouve incapable de suivre les lignes de courant et est
alors susceptible d’entrer en collision avec une paroi[79]. C’est le principe des im -
pacteurs, qui sont des dispositifs permettant de laisser passer les particules les plus
fines en utilisant une plaque d'impaction pour collecter les particules dont I'inertie
excede un seuil souhaité. Une facon de modéliser ce phénomene est de calculer la
trajectoire des particules en utilisant simplement un bilan des forcesaérodynamiques
(suivi lagrangien).

Uneautre facon de modéliser le dépot inertiel des particules sur une surface est
d’utiliser une efficacité dimpaction E qui est une fonction du nombre de Stokes. Ce
nombre est sans dimension et est utilisé en dynamique des fluides pour caractériser
le comportement d'une particule. C’est le rapport entre I'énergie cinétique de la
particule et 'énergie dissipée par frottement avecle fluide porteur.

opd?uCe
=__ P
Stk Bl (1.14)

Ou u est la vitesse du gaz (en m.s™1), v la viscosité dynamique du gaz (en Pa. s)
et Lla longueur caractéristique (en m) de la zone d'impaction. L'efficacité d'impact

peut alorss’écrire [73] :
08

E = Z_Stk (1.15)

1.6.4 Electrophoreése

L’électrophorese est décrite comme étantla migration de particules chargées
np e dans un champ électrique E [82]. Ce phénomene a été pour la premiere fois
observé par Ferdinand FredericReuss en 1807. C’est en soumettant une suspension
colloidale d’argile dans de I'eau a un champ électrique constant qu’il observa une
migration des particules d’argile en suspension. Aujourd’hui, I'une des principales
applications de I'électrophorese est I'électrophorese capillaire qui consiste a sépa-
rer des macromolécules en fonction de leur rapport charge/taille. L’électrophorese
est aussi utilisée par certains appareils d’analyse tels que le Differential Mobility

Analyzer (c¢f. Section 2.5.1).

Les capteurs de suie, munis d’électrodes, sont générateurs d'un champ élec-
trique E a leur voisinage. Comme nous 'avons vu plus haut, les particules issues
d’'une combustion sont électriquement chargées et sont porteuses d'un excesoud'un
défaut électronique. Ce n’est doncpas une suspension colloidaled’argile dansdel’eau
maisun aérosol de particules de suie dans de I'air a laquelle un champ électrique est
appliqué dans cette étude.

ForcedeCoulomb

L’électrophorese peut étre modélisée par ’'action dun champélectrique surdes
charges ponctuelles. A ce titre, les lois de I'électrostatique peuvent étre appliquées,
ignorant ainsi la composante magnétique de la force de Lorentz qui s’applique a la
particule ([35,73]). Cecis’explique par le fait que I'aérosol est dilué et que 'on sup-
pose quela concentration en particules chargées n’est pas suffisamment importante
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et que la charge qu’elles portent est trop faible pour que leur déplacement soit a
l'origine d'un champ magnétique.

La force agissant sur chacune des particules est donnée par larelation :

Ex = nekE (1.16)
Si une particule est soumise a une telle force, elle atteindra unevitesse finale te.
neC
w = 3T do E=7E (1.17)

Ou Zp désigne la mobilité électrique [79].

Diameétre de mobilité électrique

Grace ala définition delamobilité électrique, et en supposant que les particules
et la sphere de volume équivalent (ie. de diametre dve) aient la méme charge, une
relation peut étre établie entre le diameétre de volume équivalent dye et le diamétre
de mobilité électrique dm :

dm dve xt (Kn) (1.18)
Ce(dm) ™ Cc(dve)

Le diametre de mobilité électrique définit, pour une particule donnée, le dia -
metre d'une sphére ayant la méme vitesse de migration dans un champ électrique
constant, que cette particule.

Pour une particule sphérique, dm = dve = dp. Pour une particule non sphé-
rique, dm est toujours supérieur a dve car le facteur de forme d’'une particule est
toujourssupérieur a 1 et que le facteur de correction de glissement de Cunningham
Cc(d) est une fonction monotone décroissante. Enfin, la relation entre le diametre
de mobilité et le diametre aérodynamique est, d’'apres McMurry et al. [83] :

1 Petf 2
d? +0p 2 _
aCc(da) = xpo dyeCc(dve) = 00 0 Ce(dm) (1.19)

Ot pp est la masse volumique des particules de suie (« bluk » density) et pest
est la masse volumique effective des agrégats associé au diametre de mobilité dm.

1.6.5 Diélectrophorese

La diélectrophorese (DEP) estle mouvement résultant del’action dun champ
électrique non-uniforme E sur un corps. Un aspect remarquable de la force diélec-
trophorétique (parfois appelée force de dipdle), est qu’elle agit sur les particules
chargées comme sur les particules neutres, ce qui n’est pas le cas de la force de
Coulomb. Afin d’expliciter I'expression analytique de la force diélectrophoretique,
nous mettrons en évidence le mécanisme qui est a l'origine de la DEP, pour mieux
comprendre en quoi elle est impliquée dansla captation des particules de suie.
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Expression de la force diélectrophorétique

Afin d’établir une expression de la force diélectrophoretique, Ronald Pethig
rapporte plusieurs étapes [84]. La premiére est de déterminer le moment dipolaire
d’'une sphere de permittivité absolue Ep, polarisée par un champ électrique uni-
formeinitial Edans un milieu de permittivité absolue Em. Enfin, un bilan desforces
électrostatiques permet d’obtenir I'expression de la force dansun champ électrique
non-uniforme.

Polarisation d’une particule sphérique Le systémedevrarespecter les regles
élémentaires pourla formulationd'un probléme d’électrostatique :
1. De part et d’autre de la surface de la sphere, le produit eaair est constant;
2. Le potentiel électrique V est continu en tout point;
3. L’équation de Laplace D. V=0 est vraie en tout point;
4. ATinfini, le potentiel vaut V= —|E|x.
Dans la suite, nous noterons E = | E|.

En supposant que la spheére soit constituée d'un matériau diélectrique homo-
geéne et isotrope, elle est polarisée de facon homogene par le champ électrique E.
Ceci génere un champ électrique interne que 'on note Eint. Le potentiel dans la
sphére vaut alors :
Vint = — Eintx = — Eintr cos 6 (1.20)
L’hypothese de la sphéricité de la particule permet d’affirmer que le moment dipo-
laire p= kE est parallele avec le champ électrique initial E. On peut alors utiliser le
théoreme de superposition pour calculer le champ électrique modifié parla présence
de la particule, qui sera noté Eext. Son potentiel est exprimé par :

kK x (¢

dmem , = —Ecos 6 " e R (1.21)

Vext = —Ex+ E

Les conditions aux limites (conditions 2 et 3) permettent d’écrire deux égalités pour
r=rp:

Vint = Vext (1.22)
oV,
OVint _ 2Tt (1.23)
& or &m or
De I’équation (1.22) on tire que :
Ent=E 1 - —k (1.24)
Artemr3
Et de la relation (1.23) on a :
SpEnt =emE 1+ —2k _ (1.25)
47‘[8ng

Enfin, a partir des relations (1.24) et (1.25) on peut calculer k:

k=4memr &—é&m_ (1.26)
P g +2em

Ce qui permet d’obtenir I'expression du moment dipolaire p= kE.
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Bilan des forces Considérons maintenant le dipole généré par la polarisation de
la particule placée dans un champ électrique non-uniforme E. Soit P, une particule
porteuse de deux charges opposées g et —g, et de centre M. Elle a un moment
dipolaire p= ga= kE, ou aest le vecteur dirigé de la charge négative vers la charge
positive (cf. Figure 1.26).

I
1 I
1 1
1 1
1 1
1 1
, 1 1
1 1
1 1
1 1
1 1
1 1

my

VE?
Figure 1.26 — Ie cas du dipdle.

Le champ n’étant pas constant, la force de Coulomb agissant sur chacun des
poles est différente en valeur absolue. Il s’ensuit que la résultante des forces vaut :

EPEP —R+E =q E(r+a - E (1) (1.27)

Ainsi, en projetant cette force sur 'axe Ox :

OEy
poEP = B+ &) = Ex(n)] = a—1% (1.28)
x
En répétant ce calcul sur la projection sur 'axe Oy, il vient que :
EDEP =FXDEP§)<+FDEP @zq(%aer@ﬂ \ (1.29)
ox oy

y

L’équation (1.29) fait alorsapparaitre I'expression du gradient du champ électrique,
cequi mene al’expression finale de la force diélectrophoréetique pour un dipole :

EP®P = g(a'v)E (1.30)

Il est possible d’écrire la relation (1.30) en fonction du moment dipolaire pet avec
la relation (1.26) :

EDEP =~ (p- g)E = 2memr e —em VE? (1.31)
P g +2em

Ol‘l Ep—E&m

426 €st le facteur de Clausius-Mossotti, noté fom.
P’ m

Facteur de Clausius-Mossotti Lorsque le champélectrique est alternatif (AC),
le facteur de Clausius-Mossotti peut s’exprimer en fonction de la permittivité com-

plexe des matériaux :
M= B .32)
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Comme il s’agit d'un nombre complexe, le facteur de Clausius-Mossotti peut aussi
étre écrit dans sa forme algébrique : jtm = Re(fcm) + jIm(fem). Les parties
imaginaire et complexe s’expriment alorspar:

. *_ (0p — om)(0p +20m) + @*(&p — em)(&p + 2&m)
Re féM o (Gp + 20m)2 + 602(8p - €m)2 (133)
7 N —3@(em0p — &p0Om)
m Jew = (g + em)?+ (Op+ 20m)? (1.34)

Par ailleurs, la valeur instantanée du champ électrique vu par la particule a un
instant ¢ peut s'écrire E(r, ) = Re(E(r)e®Y) 'Y, ou j est le vecteur imaginaire!!
et w est la pulsation. D’apres les équations (1.26) et (1.31), I'expression de la force
dans le cas du phénomeéne AC-DEP devient :
EPEP = 2nemPRe fewm —VEZ (1.35)
p

Parailleurs, pourdes fréquencesélevées:

( \ Ep—&Em
lim =
Jm Re fem £ + 2em (1.36)
Etpour des fréquencesfaibles :
: ( \ — Op — Om
limRe fcm = (1.37)

w-0 Op + 20m

Cettederniére relation est par conséquent celle qui est appliquée dansde nombreux
travaux derecherche[85, 86, 87, 88] pour étudier le phénomene DC-DEP. Nousver-
rons dansla section 4.5.1 quelefacteur de Clausius-Mossotti sera considéré comme
étant égal a un dans le cas d’'un aérosol de suie.

En\fin, la DEP peut étre attractive ou répulsive, en fonction du signe du facteur

Re j£wm . Dans le cas particulier de la DC-DEP, si gp > om, les particules sont

attirées par les zones ayant de fortes densités de champ électrique car leur sens et
leur direction seront ceux de v |E|? (cf. équation (1.35)). Il sera alors question de
DEP positive et dans le cas contraire on parlera de DEP négative.

Découverte et utilisation de la diélectrophoreése

Les investigations autour de la diélectrophorese sont plus anciennes que le
terme lui-méme. En effet, la relation (1.31) avait déja été établie dans les années
1920 sur la base des théories de Maxwell [89]. La premiere application industrielle
deforces pondéromotrices'? générantlamigration de sphéres diélectriques remonte
a la méme décennie. H. S. Hatfield [90] semble avoir été le premier a utiliser ce
phénomene, dansle cadre dutraitementde minerais d’étain. La cassitérite, contenant
I'étain, est en effet souvent associée a du quartz dont il faut la séparer.

10. E(Qé‘”‘ = E(@(cos ot + jsin wt)
11. j= -1
12. Mouvement de particules chargées électriquement, globalement ou localement.
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Le mot « diélectrophorese » n’émergera des travaux de Herbert A. Pohl que
dansles années 1950 [ 85] dansle cadre de ses travaux sur les suspensions de cellules
ou d’'organites '3. Toutefois, la DEP ne rencontrera unréel succés que dansles années
1970, lors de la parution du livre Dielectrophoresis : The behavior of neutral matter
in non-uniform electric fields [91]. Son application concrete est encore plus récente
puisque c’est dansles années 2000 que le nombre d’articles scientifiquestraitant de
la DEP augmente brusquement [84]. Ce regain d'intérét s’explique par I'évolution
technique permettant la micro-fabrication d’électrodes [85].

Aujourd’hui, la DEP est tres utilisée en biologie pour manipuler des cellules
car des corps électriquement neutres y sont sensibles. Toutefois, une large gamme
de particules peut étre manipulée par le biais de la DEP, telles que des particules
de polymere, de métal, des bactéries, des virus, des moléculesd’ADN ou encore des
protéines [85]. Ici,nousnousintéresserons a I'action dela DEP sur les particules de
suie, sujet absent dans la littérature portant sur le capteur résistif.

La diélectrophorese est utilisée pour simuler et comprendre la trajectoire de
particules aéroportées dans différents domaines. Les filtres & électret ' mettent en
jeu des champs électriques inhomogénes suffisament important pour polariser les
particules et les faire migrer par diélectrophorese. Romay et al. [92] ont mis en évi-
dence I'importance de la diélectrophorese pour des particules dont le diametre est
comprisentre 100 — 500 nm. En deca de 100 nm, la force de Coulomb est prédomi-
nantedansleurs conditions expérimentales. Plusrécemment, la diélectrophorese a
été utilisée pour simuler le transport d'un aérosol dans un filtre a électret [93] afin
de calculerl’efficacité defiltration. Les travaux de Chenef al. [87] montrent que des
particules atmosphériques peuvent étre collectées par un précipitateur fonctionnant
en courant alternatif, mettant en jeu ’AC-DEP.Nous pouvons également rapporter
le travail de Wasistoetal.[26] sur des capteur a résonnance delevier, dont la collecte
departicules est améliorée par un phénomene de diélectrophorese.

1.6.6 Thermophorese

La thermophorese (aussi appelée thermodiffusion), fait référence al'influence
d’un gradient de température surla dynamique de particules en suspension dansun
fluide. Toutefois, leterme de thermophorese faitla plupart du temps référencea un
aérosol.

Echelle microscopique

ATéchelle microscopique, la thermophorése est décrite commele gradientde
quantité de mouvement transféréa une particule parles molécules du gaz danslequel
elle est plongée. A cette échelle, un gradient de tem pérature peut étre décrit comme
un gradient de quantité de mouvement desmolécules. Ainsi, commelereprésentela
Figure1.27, cegradient de température (thermo-) génere une migration (-phorese)
de particules dans un fluide. Une facon générale d’écrire la force de thermophorese

13. Eléments constitutifs d’'une cellule permettant son bon fonctionnement.
14. Un électret est un matériau diélectrique qui « reste électrisé de facon permanente apres
avoir été soumis a un champ électrique temporaire » d’apres le dictionnaire Larousse en ligne.
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Figure 1.27 — Thermophorése a 1'échelle microscopique, d’apres [74].

est d’intégrer la quantité de mouvement muvtotale transférée a une particule parles
moléculesde gaz quil’entourent. Onaalors[94]:

I (r r \
En=— dS mu(v - n)f dv+ muv-n)ffdv (1.38)

Avec vla vitesse des molécules, dvl’élément de volume de 'espace des vitesses v, n
le vecteur unitaire normal a la surface de la particule et dirigé vers I'extérieur. Les
fonctions f~ et f* sontlesfonctions de distribution des vitesses des molécules du gaz
a la surface de la particule, I'une correspondant aux molécules quittant la surface,
lautre a celles impactant la surface. Bien que cette expression soit valable pour
toutes les classes de taille de particules, il est difficile de connaitre les expressions
des fonctions de distribution des vitesses.

Echelle macroscopique

En pratique, la force de thermophorese est calculée a I'échelle de la particule.
Pour des particules sphériques, dansle domaine moléculaire (ie. Kn » 1) et pour
un gaz monoatomique, I'expression dela force est donnée par [95] :

En = KnVvT (1.39)
Ou Ki, est appelé coefficient thermophorétique et s’exprime, d’apres Talbot et al.

[96], par:
P 26,6 K[k + G Kn
Kin = X
1+3C,Kn 1+2ky/kp+2CiKn

Avec kg la conductivité thermique del’air et kp celle de la particule. Les coefficients
Cm, Ctet Cs sont liés aux facteurs d'accommodation an et a. Les facteurs d’ac-
commodation décrivent la facon dont les molécules du gaz sont réfléchies par les
parois solides de la particule.

— & =1,ily aaccommodation compléte. La réflexion estuniquement diffuse
et lamolécule est en équilibre thermique avec la surface dela particulelors
de la réflexion ;

— a =0, la réflexion est spéculaire et il n’y a pas d’échange thermique entre
la molécule et la surface de la particule.

Les expressions des coefficients Cm, Ct et Cs ne seront pas détaillées ici. Notons
toutefois que pour des particules de suie, Fragkiadoulakis et al. [73] ont utilisé les
valeurs Cs =1.17, Ct=2.18 et Cm=1.14.

(1.40)
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1.6.7 Diffusion brownienne

Cephénomene a été découvert au microscope parle botaniste R. Brown alors
qu’il observait des petites particules de pollen en suspension dansl’eau. Dansle cas
général, le mouvement brownien est une description mathématique du mouvement
aléatoire d'une particule (ou molécule) immergée dansun fluide.
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Figure 1.28 — Interactions particule-molécule.

Sila particule est suffisamment fine (dp <500 nmpourla suie), elle est sensible
a l'interaction entre sa surface et les autres molécules présentes dans le milieu. On
dit qu’il s’agit d'une particule « brownienne » (cf. Figure 1.28).

Si c’est dans la seconde moitié du XIXeme siecle qu'apparait I'idée selon la-
quelle le mouvement brownien est une conséquence du mouvementdes molécules
du fluide, ce n’est qu’au début du XXeme siecle qu'une explication théorique a été
apportée a ce phénomene par A. Einstein (1905). Ce dernier obtient d’ailleurs une
relation entrele coefficient de diffusion brownienne et les propriétés de la matiere :

_ knTi Ce(dp) (

D= 1.41)
3mry dp

Avec Rla constante des gaz parfaits, Na le nombre d’Avogadro, ky la constante de

Boltzmann et rple rayon dela particule brownienne. Cette explication théorique fut

complétée plus tard par P. Langevin en 1908.

L’équation de Langevin

Lorsqu’elle n’est soumisea aucune autre force que celle des moléculesdu gaz
environnant, une particule a un mouvementqui est dit brownien et qui peut étre
décrit par '’équation de Langevin :

l’@‘% (1.42)
mp g =—mpyr + K

Ou —mpyvreprésente la force de trainée (yétant le coefficient de friction) et
E\| est un terme aléatoire dont les propriétés statistiques sont clairement définies.
Ces deux forces représentent deux conséquences dun méme phénomene physique.
En résolvantanalytiquement 'équation de Langevin, on peut exprimer la vitesse
d’une particule soumise a E\.
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v=we '+ L tR(d)e Vg (1.43)
mp 0
Pour t € R+ et avec y/(t=0) = w.

Echelles de temps

Plusieurs échelles de temps doivent étre définies lorsque I'on aborde le phé-
nomenede la diffusion brownienne. Le temps de corrélation (noté zc) correspond a
l'ordre de grandeur du temps moyen séparant deux collisions successives entre les
molécules du fluide danslequel est immergée la particule, et la particule elle-méme.
Ce temps dépend du fluide et de la température mais I'ordre de grandeur est en
général ic =~ 10~ 12s,

On définit égalementle temps de relaxation s de la vitesse moyenne (vers o)
tel que (v()) =we Yi=we ®.

Enfin, on définit le temps de relaxation dela particule brownienne elle-méme,
c’est-a-direle temps mis par la particule pour diffuser son propre rayon :

o= " (1.44)
= — 1.

D 44
En général, c « 18 « w. Enfin, le temps moyen entre deux collisions est donné
par[79]: L. D8 .

v 1.45
Cztherm T
ol Ciherm est la vitesse thermique moyenne d’'une particule :
48kp Tt
Gherm = TEZp d3 (1.46)
P p

Par exemple, le pas de temps utilisé pour calculer la trajectoire d'une particule de
diamétre 100 nmest de 5.1 X 10~8sdansles conditions de '’échappement moteur.

Force stochastique de Langevin

La diffusion brownienne peut étre modélisée par une force aléatoire résultant
de l'interaction entre la particule et les molécules du gaz environnant. C’est ainsi
qu’elle est présentée dans les travaux récents de Teike et al. [35] et de Lee et al. [28],

mais aussi dans le guide utilisateur du code ANSY S Fluent :
EL(t):gl ok ST

AN ( Y b f
mord> PP 2 Ce(dp)At
P o

(1.47)

Ou pp est la masse volumique de la particule. £ correspond a un vecteur de compo-

santes aléatoires dont la distribution des valeurs est gaussienne et centrée en 0. La
2

. - X A _Z
loi statistique a laquelle la norme du vecteur obéit doit étre P(J) = e oz.
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1.6.8 Conclusion sur les forces appliquées aux particules

Cette partie fait I'inventaire des phénomeénes influencant la dynamique des
particules de suie dans un aérosol, mais aussi des phénomenes de captation. Les
particules de taille nanométrique se déplacant dans l'air se trouvent dans un ré-
gimeintermédiaire ou moléculaire. Ceciest modélisé parle facteur de correction de
Cunningham, noté Cc(Kn). De plus, dans un tel régime, les plus petites particules
peuvent étre soumises a la diffusion brownienne, représentée dans différents travaux
[35,28] par uneforce appliquée aux particules.

D’autres phénomenes sont de premiere importance concernant la dynamique
et la collecte des particules par une électrode. L’électrophorese est le phénomene
de migration induit par la force de Coulomb appliquée aux particules chargées pré-
sentesdansl’aérosol. Plusieurs travaux montrent sonimportance dansle contexte du
capteurrésistif [30]. De plus, I'influence de certains parametres électrostatiques, de
dépot etaérodynamiques a été étudiée numériquement pour expliquer la formation
des pontsde suie. Teikeet al. [35] concluent entre autres que le tem ps de construction
d’un pont diminue avecl’augmentation de la tension de polarisation. Néanmoins,
certains parameétres ne sont pas pris en compte dansleur modele, tels quel'influence
des forces aérodynamiques et thermophorétiques sur des particules non-sphériques.
D’ailleurs, le modéle ne permet pas de simuler la formation complete dun pont :
seulela formation de dendrites est modélisée.

Une autre force appliquée aux particules de suie est susceptible de modifier
leur dynamique : la thermophorese. Cette force due aux gradients de température
a été utilisée par certains auteurs [36, 97] pour augmenter le taux de captation des
suies. Des précipitateurs thermophorétiques composés d’une surface chaude et d'une
surface froide (surlaquelle est positionné le capteur) sont basés sur ce principe.

La diélectrophorese est une forceinduite par 'inhomogénéité du champ élec-
trique danslequel se déplace une particule conductrice. En se polarisant, elle devient
sujette au forces électrostatiques agissant sur ses poles. Ce mécanisme géneére un mo-
ment et une migration. L’intensité de la force dépend fortement du diametre de la
particule (proportionnelle au cube du diametre). Pour des particules aéroportées
plus conductrice que le gaz porteur, les zones de haut gradient de champ électrique
sont attractives [84]. Enfin, cette force a la méme direction que la particule soit
chargée (positivement ou négativement) ouneutre.

Enfin, la morphologie des particules influence 'ensemble de ces forces. De
nombreux articles mentionnent 'impact de la forme fractale des particules sur les
forces aérodynamiques [77], mais aussi sur la vitesse thermophorétique [98]. Bien que
cette morphologie ne soit pas toujours prise en compte dansles modeles de dépot des
particules surles capteurs de suie résistifs [ 73], une meilleure compréhension de son
impact surla formation des ponts de suie peut constituer une approche originale.

1.7 Synthese bibliographique

Apres avoir rappelé le contexte environnemental, I'état de 'art des techno-
logies de captation des particules de suie a été présenté. De nombreuses technolo-
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gies utilisent des mécanismes de captation d’aérosols basés sur un champ électrique
(électrofiltres, capteurs Pegasor, capteurs basés surla charge électrique, etc.), ce qui
constitue une base bibliographique relativement fournie. L’étude du capteur résistif
recquiert également des connaissances sur les particules de suie et il est nécessaire
de connaitre leurs propriétés physiques et leur nature chimique pour interpréter son
signal. Les axes « technologies de captation » et « connaissances des suies » sont
donc au centredela recherchebibliographique présentée dans ce chapitre.

1.7.1 Caractéristiques d’un aérosol de suie

Dans le but d’'améliorer la compréhension des mécanismes de formation des
ponts de suie, il est primordial de caractériser avec précision les particules de suie
générées par une combustion. Les particules couvrent des gammes de tailles rela-
tivement larges (de quelques nanometres a quelques micrometres), et ceci est di
a leur mode de formation : les particules générées par le mode de nucléation sont
les plus fines et elles prennent la forme de particules sphériques élémentaires dont
le diametre est d’'environ 20 nm. Apres leur formation, les particules sont suscep-
tibles de coaguler et de s’agglomérer, générant des particules plus massives prenant
la forme d’agrégats fractals. Ces agrégats peuvent étre définis par différentes gran-
deurs mathématiques (dimension fractale Dy, pré-facteur fractal ks et nombre de
sphérules Npp) qui varient selon le carburant etle mode de formation. De nom-
breuses techniques numériques permettent de simulerla formation de telsagrégats
de fagon plus ou moins pertinente. Certaines méthodes se basent sur les réactions
chimiquesetlesphénomenes physiques quirégissent la formation et 'agglomération
des particules[41]. D’autres, davantage utilisées par les motoristes, sont des corréla-
tions semi-empiriques puisqu’elles considerent une distribution de particules connues
(connaissance des parametres fractals) et permettent de générer de facon aléatoire
des arrangements de particules [99].

Les charges portées par les particules contribuent a leur sensibilité au champ
électrique généré par les électrodes, et donc au phénomene de captation par électro-
phorese. Aprés la combustion, la distribution des charges suit '’équilibre de Boltz-
mann [67]. Lenombre de charges portéespar les particules est une fonction deleur
taille et varie, pour une combustion de type Diesel, entre une et quatre charges
élémentaires e (en valeur absolue). Une fois que les suies se sont déposées sur les
électrodes et y ont formé des ponts, la réponse du capteur change. La conductivité
des suies ainsi déposées dépend de la température : elle diminue lorsque la tempé-
rature augmente. Son comportement a été évalué grace a la technique de Van der
Pauw.

1.7.2 Contexte technologique

Actuellement, les capteurs embarqués (OBD) ne sont pas sensiblesau nombre
de particules, a 'exception du capteur basé surla charge électrique de type Pegasor
[100]. Néanmoins, cetype de capteurest a la fois onéreux et volumineux, ce qui est
un inconvénient majeur pour une application de type OBD. Les capteurs accumu-
latifs sont quant a eux a la fois moins onéreux et moins encombrants. Cependant,
I'état actuel desconnaissances ne permet pasd’estimer le franchissement d'un seuil
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de concentration en nombre de particules. La littérature fait principalement état
d’études portées sur I'exploration des parameétres affectant la réponse du capteur
dans le but d’améliorer son intégration [30, 34, 37, 101, 102]. L'influence des dia-
metres (électrique ou aérodynamique) sur la réponse du capteur a été étudiée pour
des aérosols polydisperses [30], ou monodisperse couplé avec des effets thermopho-
rétiques [36] avec une classification électrostatique. Dans ce travail, I'influence des
diametres sur la réponse du capteur sera analysée pour le capteur de suie résistif
gracea deux techniquesde classification : électrostatique et aérodynamique. Le dis-
positif expérimental sera présenté dansle Chapitre 2 et les résultats dansle Chapitre
3.

Nousavonsvuque Teikeet al.[35] ont proposé un modele numérique étudiant
la construction des dendrites a la surface d'un capteur résistif. Ce modéle repose sur
I'équation du mouvement d’'une particule. La connaissance des forcesest doncla clef
de votite de cette méthode. Comme les particules dont les diametres sont les plus
faibles se trouvent dans le régime intermédiaire, elles sont sensibles a la diffusion
brownienne, unphénomene quipeut étre modélisé parla force de Langevin [ 28, 35].
La force de Coulomb, la force diélectrophorétique, la force de trainée aérodynamique
sontles principaux mécanismes affectant la trajectoire des nanoparticules de suie a
I’échelle des électrodes inter-digitées du capteur résistif. C’est sur ces phénomenes
physiques quel'approchenumérique présentée dans le Chapitre 4 est basée. L’objectif
de cette approche est de simuler la constructiondes dendrites et de comprendre les
mécanismes en jeu en analysant leursimpacts respectifs.
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L’approche expérimentale de cette étude a pour objectif de déterminer d'une partla
sensibilité du capteur de suie résistif, et d’autre part l'impact de la taille des par-
ticules sur sa réponse. Pour cela, un banc d’essai a été modifié et amélioré pour y
intégrer une fonction de classification et générer, a partir des suies produites par
un mini-CAST, un aérosol mono-disperse. Deux techniques différentes ont été uti-
lisées et sont présentées dans ce chapitre. Les avantages et les inconvénients de ces
méthodes seront analysés ici. Enfin, le fonctionnement du banc et le protocole expé-

rimental seront explicités.
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2.1 Objectifs et stratégie de’étude expérimentale

De facon générale, I'objectif de ce travail de thése est de mieux comprendre
les phénomenes de captation, en vue de poursuivre le développement du capteur de
suie résistif. I1s’agit d'un capteur robuste et bon marché en comparaison d’autres
solutions de diagnostic embarqué (cf. Section 1.2.2). Comme nous I'avons vu dans
le chapitre précédent, plusieurs études ont montré quele capteur résistif est un cap-
teur sensible a la concentration massique des suies dans le gaz d’échappement. En
revanche, la mesure d'une concentration en nombre semble, en I'état actuel de la
technologie, difficilement accessible. Nous souhaitons donc développer notre com-
préhension des mécanismes de captation danscebut.

Nousavonsvuquelapondération en nombredes particules de suie montrait un
pic entre 10 nmet 100 nm (cf. Figure 1.17). Pour qu'un capteur résistif soit capable
de mesurer une concentration en nombre, il est évident qu’il doit étre sensible aux
particules qui y contribuent le plus. Or, la littérature présente essentiellement des
essais sous aérosols poly-disperses. Nous ne pouvonsexclure quele capteur capte en
réalité majoritairement les particulesles plus massives, qui sontcelles qui contribuent
majoritairement a la concentration massique. Le dispositif expérimental qui a été
dimensionné a donc pour objectif d’isoler les particules qui contribuent le plus a la
concentration en nombre. Pour produire un aérosol mono-disperse ', deux principes
de classification ontétéutilisés : uneclassification électrostatique etune classification
aérodynamique.

Pour réaliser ce banc de test, nous avons repris, amélioré et complété le banc
d’essais développé lors dela thése de Didier Grondin [8], a I’école des Mines de Saint-
Etienne. Dans ce chapitre, le banc initial sera présenté, puis nous nousintéresserons
aux modifications que nousy avons apportées afin d’atteindre nos objectifs.

2.2 Présentationgénéraledumoyend’essai

2.2.1 Lebancagazde syntheseinitial

L’objectif du banc d’essai initial était de pouvoir conduire des expérimenta-
tionssurun capteur de suie résistif. Les principaux parameétres pouvant étre amenés
a varier étaient alors :

— le point de fonctionnement d’'un briileur mini-CAST (Combustion Aerosol

STandard, Jing Ltd. Switzerland) (cf. paragraphe 2.3);
— la tension de polarisation du capteur de suie (cf. paragraphe 1.2.2);
— latempérature (du gaz et du capteur) (cf. paragraphe 1.6.6).
Pour répondre a ces besoins, le banc était principalement constitué d'un généra-
teur de particules mini-CAST (Combustion Aerosol STandard, Jing Ltd., Zolliko-
fen, Switzerland), d'un four tubulaire permettant de pré-chauffer ’aérosol avant son
arrivée sur le capteur et dun analyseur Pegasor Particle Sensor (PPS-M, Pegasor,

1. Aérosol dontla distribution granulométrique, centrée sur un diametre moyen et dont
I’écart-type est petit devant celui de la granulométrie de la source de particules (moteur ther-
mique, mini-CAST). Les caractéristiques de ces aérosols dépendent des instruments de mesure et
seront explicitées pour chacun d’eux plus avant.
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Tampere, Finlande) (¢f. paragraphe 1.2.3), permettant de controler la stabilité du
point de fonctionnement du mini-CAST. Un pré-chauffage des gaz est nécessaire
pour éviter la condensation de 'eau mais aussi pour prévenir le dép6t thermopho-
rétique sur les parois de la conduite menant au capteur. Ce pré-chauffage permet
également de se rapprocher des conditions d’échappement moteur.

2.2.2 Adaptation du banc ala classification électrostatique des par-
ticules

L'objectif du banc expérimental est d’étudier I'impact de la taille des parti-
cules de suie sur la réponse du capteur résistif. Deux méthodes différentes ont été
utilisées. Un Differential Mobility Analyzer (DMA 3081, TSI, Shoreview, MN, USA)
apermis de réaliser une classification électrostatique, tandis qu'un Aerodynamic Ae-
rosol Classifier (AAC, Cambustion, Cambridge, UK) a permis de classifier les suies
par une méthode aérodynamique, comme son nom le suggere. Le principe de fonc-
tionnement de ces appareils sera discuté plus bas (cf. Section 2.5). Dansun premier
temps, nousdonnerons un apercu du banc d’essai avec tous ses composants et nous
énoncerons brievement leur role. Nous nous attarderons davantage sur leur principe
defonctionnement dansles paragraphes suivants.
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Figure 2.1 — Schéma généml du banc d’essai initial (encadré bleu) utilisé pour 1'étude
menée par Grondin et al. [8] et sa modification pour la classification (encadré vert) mise en
place dans la présente étude. Une fois 'aérosol généré par le mini-CAST, il est aspiré par
le diluteur VKL 10 puis classifié par un AAC ou un DMA avant d’étre transmis au capteur.

Sur la Figure 2.1, on peut voir les différentes étapes par lesquelles 'aérosol
passe afin d’étre classifié et transmis au capteur de suie. (1) Tout comme pour le
banc initial, la génération des particules de suie est assurée par un briileur CAST.
A la sortie du CAST, la concentration en particules est de I'ordre de C1 = 2.5 X
108 part./ cn?® etlatempératureest T1 =70 ° C. (2) L’aérosol est ensuite conduit par
un tube d’inox de 10 mm de diamétre interne au diluteur VKL 10 (Palas GmbH,
Karlsruhe, Germany). Il y est dilué 10 fois par de l'air comprimé filtré et séché,
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afin de diminuer sa température en évitant de condenser '’humidité présente dans
les gaz de combustion (T2 = 28°C et C2 = 107 part./cn?). Il est alors admissible
par le DMA (T2 < 45 °C) ou 'AAC (pas de température limite rapportée dans
la documentation). (3) A la fin de cette étape de classification, 'aérosol est mono-
disperse. La concentration diminue alorsjusqu’a atteindre Cs, quiest comprise entre
10% part./cm3 et 10° part./cn? en fonction de la technique de classification et du
diametre des particules sélectionnées. (4) L’aérosol mono-disperse est chauffé par
un four tubulaire a 74 = 180 °C avantd’étre dirigé sur le capteur de suie.

Dans cette configuration, I'air est drainé a traversl’ensemble du dispositif par
une pompe Gilian Gilair Plusau débit de 1.5/ min. Unfiltre HEPA (High Efficiency
Particulate Air) la précede pour prévenir sa détérioration. Un échangeur de chaleur
est également placé avantla pompe, afin que la température d’entrée de la pompe
nedépasse pas40°C.

Comme on peut le voir sur la Figure 2.1, le banc est prévu pour réaliser une
granulométrie grace a un Scanning Mobility Particle Sizer (SMPS, TSI, Shoreview,
MN, USA). Le SMPS est constitué d'un classifiear DMA qui est couplé avec un
compteur de particules Condensation Particle Counter (CPC 3022A, TSI, Shore-
view, MN, USA) (cf. Section 2.5). Dans cette configuration, 'aérosol issu du classi-
fieur DMA est entierement dirigé vers le compteur CPC sans passer par la chambre
du capteur. Il s’agit ici uniquement d'une configuration destinée a I’analyse de la
granulométrie de I'aérosol généré par le mini-CAST. Remarquons ici que lors des
tests réalisés avec ’AAC, la granulométrie a été réalisée en couplant TAAC au CPC.

Enfin, un avantage de ce dispositif est qu’il permet d’isoler facilement la
chambredu capteur du mini-CAST. Il est donc possible d’arréter le flux de suie
pour sortir le capteur de sa chambre en toute sécurité sans éteindre le mini-CAST,
qui met environ une heure pour voir ses émissions se stabiliser en terme de dis-
tribution de taille. En outre, ceci permet de nettoyer le capteur avec de I'éthanol
entre chaque séquence d’acquisition du signal. Ainsi, I'opérateur s’affranchi du net-
toyage du capteur uniquement par sa régénération a 700° C. En effet, cette méthode
est susceptible de donner lieu a des résidus de suie qui initieraient la formation de
ponts, constituantuneincertitude surla mesure destemps de percolation. Pourdes
mesures a basse concentration (comme nous le verrons par la suite), le controle de
I'état de surfaceinitial des électrodes est important pour pouvoir comparertousles
signaux entre eux.

2.3 Générationd’unaérosoldesuie

2.3.1 Principe de fonctionnement

Un briileur de type mini-CAST a été utilisé dans cette étude pour modéliser
un moteur a combustion de type Diesel. Dans ce systéme, les particules de suie sont
générées grace a une flamme de diffusion laminaire a co-courant. Il est essentielle-
ment composé de deux tubes cylindriques coaxiaux. Le cylindre intérieur alimente
la flamme en carburant (propane), et le cylindre extérieur I'alimente en comburant
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Figure 2.2 — Schéma de principe du mini CAST [103].

(air) (cf. Figure 2.2). La réaction de combustion en jeu est alors décrite par :

CGH3 +5M —»3CO2 +4 O

Une grandeur appelée richesse de la combustion peut étre associée a cette

réaction. Elle se calcule grace a la relation :

\
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Qair st
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(2.1)

(2.2)

Du fait de l'utilisation d’air comprimé, le rapport stoechiométrique propa-
ne/air est de 1/23.8. La flamme est refroidie par de I'azote sous forme gazeuse

(quenching gases sur la Figure 2.2), stoppant le processus de combustion et préve-

nantl'oxydation des particules de suie. En effet, 'oxydation est en compétition avec

la formation des particules.
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Figure 2.3 — Granulométries a différents pas de temps aprés allumage du mini-CAST.
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L’aérosol constitué des particules ainsi générées est dilué par l'azote (quen-
ching gas) afin d’éviter une croissance incontrolée des particules par des processus
d’agglomération. Les propriétés des suies, ainsi que leur concentration et leur distri-
bution en taille peuvent étre modifiées en changeant les débits des fluides en jeu : le
propane, le comburant, 'air de dilution et 'azote. Ce sont ces débits qui définissent
les différents points de fonctionnement.

Enfin, lebriileur CAST n’atteint pasun état stationnaire instantanément apres
son démarrage. Afin d’évaluer le temps nécessaire a I'atteinte d'un état d’équilibre,
la granulométrie de I'aérosol généré par le mini-CAST a été mesurée a intervalle de
tempsrégulier (¢f. Figure 2.3). Nous pouvons conclure qu’une durée d'une heure est

nécessaire a I'obtention d'un aérosol de concentration optimale.

2.3.2 Points de fonctionnement

Denombreuses études ont recoursa un générateur de particules de type mini-
CAST [104, 105, 106, 107]. Elles s’intéressent a des aspects différents des suies,
comme leurs propriétés physiques ou leur nature chimique, sur des capteurs embar-
qués comme c’est le cas dans ce travail ou encore sur des analyseurs delaboratoire.
Danstous ces cas de figure, il est nécessaire de connaitre précisément la nature des
suies émises. Aussi, de nombreux réglages du mini-CAST sont décrits dans la lit-
térature. Pour choisir les réglages adéquats, nous nous sommes reportés au travail
d’analyse réalisé par Grondin et al. [8]. La granulométrie de différents points de fonc-
tionnement est représentée sur la Figure 2.4. Chaque courbe correspond a un point
de fonctionnement (PF), dont les caractéristiques sont restituées dans la Table 2.1.

Point de Débit de propane Débit d’air Richesse Mode  Black carbon
fonctionnement [I/h] [I/h] [-] [nm] [mg/nm]
PF1 3.6 93 0.97 93 143
PF1B 3.1 80.1 0.97 93 81
PF4 3.6 90 1.00 70 70
PF5 3.6 88.2 1.02 52 22

Table 2.1 — Caractéristiques des points de fonctionnement du mini-CAST [30]

D’apres ces données, les particules les plus fines (point PF5) sont générées
pour une combustion légerement riche. A I'inverse, les combustions dites pauvres
donnentlieu a des distributions de particules plus grosses. Selon Moore etal. [106],
qui ont réalisé des mesures sur la composition des particules issues du mini-CAST,
les modes générant les particules les plus fines sont principalement dominés par la
présence de carbone organique (OC), alors queles plus grosses sont essentiellement
constituées de carbone élémentaire (EC). La nature chimique dépend donc de la
taille des particules, ce qui rend la comparaison des réponses du capteur de suie
pour différents points de fonctionnement difficile, et ne permet pas de tirer des
conclusions relatives a la taille des nano-particules. En effet, pour chaque point
de fonctionnement, la conductivité des suies est différente. C’est pour cette raison
qu’il est nécessaire d’étudier les suies issues dun méme point de fonctionnement.
Toutefois, il n’est pas garanti que les propriétés électriques soient homogenes quelque
soit la taille des particules de suie.
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2.3.3 Choix du point de fonctionnement

Dans le cadre de notre étude, la principale contrainte est la concentration en
particules de I'aérosol. En effet, le dispositif expérimental impose une dilution et
l'opération de classification contribueelle aussia diminuerlargementle nombre de
particules de suie. De plus, rappelons que notre intérét se porte sur les particules
de taille dm <100 nm. L’aérosol de suies généré avec le réglage PF4 respecte ces
criteres : le diametre moyen est de 70 nm, la concentration en nombre est la plus

élevée parmiles autresréglages étudiés et reportés surla Figure 2.4.
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Figure 2.4 — Grmnulométries de différents points de fonctionnement du mini-CAST mesu-
rées avec un EEPS (Engine Exhaust Particle Sizer, TSI) [30].

De plus, comme I'a montré Grondin et al., la qualité du signal du capteur
dépend de la conductivité des suies et de la teneur en black carbon (BC) [8]. Bien
que la proportion de BC du PF4 soit deux fois inférieure a celle du PF1, elle reste
acceptable compte tenu desréponses fournies par le capteur résistif. La majorité des
essais avec classification ont donc été réalisés avec le point de fonctionnement PF4.
Néanmoins, 'acquisition de quelques réponses avecle PF1 a également été réalisée
en aérosol poly-disperse.

2.4 Diluteur VKL Palas

Les instruments permettant de classifier 'aérosol et d'en mesurer la granu-
lométrie sont, avant tout, destinés a des mesures atmosphériques. Cet usage est
différent de celui auquel nous les destinons. La principale différence réside dans la
concentration en particules maximale admissible. De plus, la teneur en vapeur d’eau
des gazissus du mini-CAST, ainsi que leur température relativement élevée peuvent
engendrer de la condensation au sein des appareils et fausser lesmesures. De cefait,
il est nécessaire d’effectuer une opération de dilution avant quelesgaz ne pénétrent
danslesanalyseursafin d’en abaisser le niveau d’humidité et de réduirelesrisquesde
condensation. Pour cela, un diluteur VKL 10 (Palas GmbH, Karlsruhe, Allemagne)
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a été utilisé (c¢f. Figure 2.1).

Lesdiluteurs VKL sont des systemesbasés sur le principe de I'éjecteur. L’aéro-
sol est prélevé par la buse d’entrée grace a la dépression engendrée par’écoulement
d’air comprimé (cf. Figure 2.5), ala sortie du mini-CAST dans notre cas. Puis, I'aé-
rosol est mélangé a l'air comprimé dansla chambrede mélange. L’air comprimé est
au préalable filtré et séché. En fonction du flux demandé en aval du diluteur (buse
de sortie), I'exces est évacué a I'évent. Ceci permet de choisir le débit que I'on sou-
haite transmettre au reste du dispositif, c’est-a-dire au classifieur et/ou au capteur.
Dans notre cas, ce débit est fixé & 1.5 L. min~1 par une pompe Gilair placée en aval
du circuit. Notons que le taux de dilution de 10 a été vérifié par une comparaison
de la concentration en nombre de particules en sortie du mini-CAST, puis apres
prélevement par le diluteur. La mesure a la sortie du mini-CAST a été réalisée avec
un Pegasor. Elle ne pouvait pas étre réalisée par le CPC car la concentration de
2.5 108 part./ cm3 est au-dela de sa gamme de mesure. En revanche, la mesurede
concentration ala sortie du diluteur a été faite avec le Pegasor mais également avec
le CPC, plus précis pour des concentrations plus faibles.

v, ¢ Air comprimé

Buse d'entrée

(depuis le mini- CAST) Busedesortie

(vers les analyseurs)

Chambre A
de melange Exces
d'aerosol

Figure 2.5 — Schéma du VKL, d’aprés [108].

2.5 Analyseurs

Comme nous I'avons déja mentionné, des outils d’analyse dédiés a la mesure
de particules ont été utilisés au cours de cette étude. Ces appareils sont le DMA, le
CPC, T’'AAC et le PPS. L'objectif de cette section est d’expliciter leur principe de
fonctionnement,ainsi que leurs avantages et leurs limitations. De plus, nous avonsvu
que deux classifieurs différents (AAC et DMA) ont été utilisés afin de conduire une
étude de sensibilité du capteur a la taille desnano-particules. Nous nous attarderons
donc sur ces analyseurs. Lesrésultats obtenus seront discutés dans le Chapitre 3.

2.5.1 Differential Mobility Analyzer (DMA)

Le role du DMA est de classer les particules en fonction de leur mobilité élec-
trique afin d’obtenir, a sa sortie, un aérosol mono-disperse a partir dun aérosol
poly-disperse en entrée. En plusderéaliser des mesures de granulométrie,le DMAa
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été utilisé dans le but de classer 'aérosol avant qu'’il ne soit envoyé vers la chambre
du capteur de suie. Les premieres études menées dans le but de concevoir cet ana-

lyseur furent certainement celles de Hewitt et al. dans les années 1950 [109]. Une
version améliorée du classifieur électrostatique de Hewitt fiit développée plus tard
par Knutson et Whitby, qui explicitent son fonctionnement en 1975[110].

Avant leur classification a proprement parler, les particules de I'aérosol tra-
versent un neutraliseur rayons X (TSI, Shoreview, MN, USA). Il a pour objectif
d’établir un équilibre connu du niveau de charges électriques dans 'aérosol, appelé
équilibre de Boltzmann (cf. Section 1.5.4). La Figure 2.6 représente cet état d’équi-
libre et on peut remarquer que la proportion de particules chargéesdépend de leur
taille.

d, [nm] 1000 ‘/-6 4 n (-]
(a) Echelle logarithmique (b) Echelle linéaire
Figure 2.6 — Distribution de Boltzmann en fonction du diametre de mobilité.

L’aérosol est ensuite amenéjusqu’a la colonne du DMA. Elle consiste en deux
cylindres concentriques entre lesquels un écoulement d’air entraine les particules.
Notons que cet écoulement est généré par un ajout d’air audébit de 151/ min (appelé
sheath air), ce quia pour conséquence de créer une dilution interne de I'aérosol avec
untaux de10,le débit d’échantillon étantde 1.51/ min. De plus, le cylindre intérieur
est mis sous tension afin de créer un champ électrostatique entre les deux cylindres.
Unefoisentre les électrodes, les particules sont soumises a la forcede Coulomb(notée
FE) et a la force de trainée (notée Fyrag), exercée par le fluide, comme l'illustre la
Figure 2.7. La force de trainée dépend directement de la taille et de la morphologie
des particules. La force de Coulomb varie quant a elle en fonction du nombre de
charges électriques portées par les particules de suie. Nous avons vu que le rapport
de ces forces se traduit par la grandeur Zp, appelée mobilité électrique (cf. Section
1.6.4).Ladistance La laquelle lesnano-particules impactent les parois dela colonne
varie en fonction deleur mobilité électrique :

Q

L=(w=y" g 9 23)
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Ou Sest la section droite de la conduite, Q le débit total entrainant les particules,
et wet y* des parameétres géométriquesreprésentéssurla Figure2.7.

—-.Q M@
N e N X N =
— y*| Fe \\\

Figure 2.7 — Schéma simplifié d'une colonne DMA.

En contrdlant le potentiel électrique et le débit avec lequel les particules sont
entrainéesdansla colonne, le DM A sélectionne les particules en fonction deleur mo-
bilité électrique, qui est reliée a leur taille grace a la connaissance de la distribution
des charges électriques. Néanmoins, comme deux particules dun méme diameétre
peuvent porter un nombre différent de charges élémentaires ne, 'aérosol transmis
peut contenir des particules de diametres différents. Pour I'évaluer, nous avons re-
présenté sur la Figure 2.8 la mobilité électrique pour plusieurs nombres de charge
élémentaire ne.

2.5t 100
87.3%
2 {80
T =
>~ 15 160 =
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2 g
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0 I - - 0
40 60 80 100 120

d [nm]

Figure 2.8 — Mobilité électrique en fonction du diametre de mobilité pour plusieurs nombres
de charges. Les proportions sont rapportées a l'aérosol transmis par le SMPS.

Ce phénomene a ici été illustré pour dm= 60 nm : une particule portant
une charge e a la méme mobilité quune particule de dm= 88 nm qui en porte
deux, ou qu'une particule de dm = 110 nmqui en porte trois. D’apres 'équilibre
de Boltzmann, un pourcentage relativement faible (2.7%) des particules de 88 nm
portent deux charges. La proportion de particules de 110 nm portant trois charges
est encore plus faible (0.4%). Bien que la présence de particules plus grosses et plus
chargées dans'aérosol soit réelle, on peut raisonnablement supposer que, sur la
base de I'équilibre de Boltzmann, la probabilité est faible devant la proportion de
particules de 60 nmportant une charge e(21.3%). L’aérosol transmis est finalement
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composéde 87.3% de particules de 60 nmportant une charge,de 11.1%de particules
de 88 nm portant deux charges et de 1.6% de particules de 110 nm portant trois
charges.

Deplus, seulesles particules chargées et de méme signepeuventétre classifiées
par cette technique. Ainsi, la pénétration de ’aérosol est liée a la proportion de
particules chargées qu'une classe de taille contient. Or, plusles particules sont fines,
moins cette proportion est importante. A titre d'exemple, pour un diametre de
mobilité de 100 nm, 24 % des particules portent une charge e. Pour des particulesde
20 nm, cette proportion diminue jusqu’a 5.1% (cf. Figure 2.9).

C [a.ul]

A SMPS calculation

outlet aerosol
(charged particles)

inlet aerosol

> dm [a.u.]

Figure 2.9 — Illustmtion du principe de la mesure effectuée par un SMPS (unités arbi-
traires). L'aire bleue représente la concentration calculée par le SMPS, sur la base de I'équi-
libre de Boltzmann. L'aire verte représente la proportion de particules chargées réellement
mesutrées en sortie du DMA.

Les travaux réalisés portent sur des particules dont le diametre de mobilité
est compris entre 60 nm et 100 nm. Dans la suite de cette synthése, par soucis
de simplification, nous évoquerons les classes de taille de 60 nm, 70 nm, 80 nm,
etc. En réalité, la géométrie de la colonne du DMA ainsi que le débit de dilution
interne a la colonne imposent une tolérance de classification de 2.1 nm a 5.3 nm,
résumée dansla Table 2.2. Lagamme de taille représente l'intervalle de classification.
Finalement, la concentration de ’aérosol transmis est de I'ordre de 6.6 X 103part./cm?
41.45 x 10* part./ cm® en moyenne et en fonction du diam étre de mobilité.

dm Gammes de taille Cmoy Ecartrelatif
[nm] [nm] [10°part./cn?] (-]

60 59.4-61.5 12.7 20.2%
70 68.5-71 16.4 14.5%

80 79.1-82 13.4 17.6 %
100 98.2-101.8 8.02 8.7%
150 145.9 -151.2 1.02 -

Table 2.2 — Gamme de diamétres de mobilité électrique. Les concentration moyennes sont
calculées sur 'ensemble des essais réalisés par classe de taille (mesures faites avec un CPC).

2. Rapport entre la concentration entrante et la concentration transmise par le DMA
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2.5.2 Aerodynamic Aerosol Classifier (AAC)

L’Aerodynamic Aerosol Classifier remplitla méme fonction quele DMA, mais
avec une technologie différente. La ou le DMA utilise un champ électrique pour
dévier les particules, 'AAC utilise leur propre force centrifuge. Pour cela, 'aérosol
est entrainé, par un flux d’air, entre deux cylindres concentriques en rotation. Les
particules sont alors soumises a la force de trainée engendrée par le flux d’air, mais
aussi a la force centrifuge. Ainsi, un schéma analogue a celui du DMA peut étre
utilisé pour représenter le principe de fonctionnement de 'AAC (¢f. Figure 2.10).
Il en résulte que le DMA et 'AAC ne classifient pas les particules selon le méme
diametre. En effet, c’est le diameétre aérodynamique da qui est considéré ici.

T~ A
—_— >
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Figure 2.10 — Schéma simplifié d’'un AAC.

La Figure 2.11 représente la granulométrie d'un aérosol classifié avec 'AAC.
La concentration est mesurée par un CPC. Onpeut constater sur ce graphique quele
point culminant en concentration est atteint pour da= 60+ 5nm. Les granulométries

réalisées avec le SMPS révélaient quant a elles un point culminant atteint pour
dm= 70nm. Larelation entrele diameétre aérodynamique et le diamétre de mobilité

électrique a été donnée dans le Chapitre 1 par la relation (1.19). D’apres cette

relation, on peut exprimerla masse volumique effective des agrégats en fonction de
daet dm:

Peit _ by Ce(da)
P 2, Ce(dm)

(2.4)

Faisonsl’hypothese quelesmaximades granulométries mesurées parle DMA
etpar’AAC caractérisentlesmémes particules. En injectantlesdiameétres da = 60 nm
et dn = 70 nm dans la relation (2.4), on obtient que %;g— = 0.84 ou peft =
840 kg/mP. Pour un point de fonctionnement mini-CAST de richesse équivalente,
Yonetal. [55]ont mesuré pess = 1160 kg/ n?® pour un diamétre de mobilité électrique
de dm =65 nm. Il faut donc méme rester prudent concernant la valeur mesurée de
la masse volumique effective. D’une part parce que la mesure du diameétre aérody-
namique est relativement grossiere et d’autre part parce que méme si la richesse
de la combustion est équivalente, le point de fonctionnement du mini-CAST differe
notamment sur le débit d’azote utilisé. I1 est possible que ce dernier facteur affecte
fortement la masse volumique effective. Cette mesure a pour intérét de donnerun
ordre de grandeur a la masse volumique effective pour le modele numérique. Nous
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Figure 2.11 — Grnulométrie du PF4 mesurée avec un AAC.

reviendrons sur ce point dansle Chapitre 4, lorsque leurs propriétés physiquesseront
définies pourl'approche numérique (¢f. Section 4.5.1).

Enfin, définissons la résolution de 'AAC. Elle est définie comme le rapport
entre le diametre de consigne da. et 1alargeur a mi-hauteur dela fonction de trans-
fert dansle domaine du diameétre A [111] (¢f. Figure 2.12). Au cours de cette étude,
nous avons choisi de maintenir A constant afin de conserver des conditions com -
parables entre les essais en terme de distribution granulométrique. Ceci se traduit,
en pratique, par I'adaptation de la résolution pour chaque diametre. Comme nous
le verrons dans le Chapitre 3, nous nous sommes intéressés aux diametres aérody-
namiques da = 50 nmet da = 70 nmpour leur écart relativement significatif
en terme de taille et leur proximité en terme de concentration. Les parametres de
I’AAC utilisés pour obtenir les réponses du capteur de suies sont restitués dans la
Table 2.3. Enfin, on peut remarquer que les valeur de A sont élevées lorsqu’elles
sont comparées aux gammes de taille du DMA (cf. Table 2.2). Cecia pour impact
d’augmenter la concentration de I'aérosol mono-disperse.

C Jau]

outlet aerosol

inlet aerosol

dg [a.u.]

Figure 2.12 — [llustration du principe de la mesure effectuée par un AAC (unités arbi-
traires). L'aire verte représente la proportion de particules transmises.
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da Rs A C
[nm] [-] [nm] [10° part./cm’]
50 3.6 13.9 5.6
70 3.1 135 4.2

Table 2.3 — Pammetres de I’AAC pour les diametres aérodynamiques étudiés.

2.5.3 CondensationParticle Counter (CPC)

Le CPC estun appareil qui a pour objectif de compterles particules contenues
dans un aérosol et ce, jusqu’a des diametres de particules de 'ordre du nanometre,
cequ’est incapable de faire un compteur optique classique.

To pump
e

Laser/'[| : I]‘\Lightscattering
2 dectector photodiode

hs~

/ .— Butanol reservoir

Condenser block
T=~8C

<— Inlet

\ Saturation block

Porous medium/wick T=~25C

Figure 2.13 — Schéma d’'un CPC [112].

Le phénomeéne permettant au CPCde détecter des diamétres aussi réduits est
le grossissement des particules par condensation. I’aérosol traverse une zone super-
saturée en butanol (¢f. Figure 2.13). Un processus similaire a la nucléation a alors
lieu, ce qui conduit a la formation d’'une gouttelette d’'environ 10 umpour chacune
des particules. Le taux de saturation du butanol doit étre controlé avec précision
car si ce n’est pas le cas, des gouttelettes peuvent se former dans l'air porteur. Le
temps de réponse d'un CPC est de I'ordre d'une seconde.

Comme les CPC ne fournissent pas d'information sur le diametre des parti-
cules, ils sont couplés avec un DMA afin d’obtenir une distribution de taille : le CPC
mesure la concentration de 'aérosol pour chacune des classes de taille de particule
présélectionnée parle DMA positionné en amont.

2.5.4 Pegasor(PPS)

Le Pegasor est un analyseur qui permet de mesurer la concentration en masse
et en nombre d’'un aérosol. Cet analyseur ne fournit pas dinformations relatives a
la taille des particules. Contrairement au SMPS, le Pegasor jouit d'une plus grande
tolérance en ce qui concernela température d’entrée de 'aérosol. I1jouit également
d’une plus grande dynamique. C’est pourquoi il était initialement positionné direc-
tement a la sortie du mini-CAST (cf. Figure 2.1).
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Figure 2.14 — Schéma de principe d’'un instrument Pegasor [17].

I1s’agit d'un dispositif basésur la mesure d'une charge électrique. Cette tech-
nologie (cf. Figure 2.14) consiste a ioniser un écoulement d’air qui se mélangera
aux particules. En se déposant a leur surface, les ions chargent donc les particules
entrant dans I'analyseur. Les ions qui ne se sont pas déposés a la surface des parti-
cules ont une grande mobilité électrique et sont par conséquent captés sur le piege
a ions. Il faut noter que c’est aussi le cas pour les particules les plus fines. Ainsi, les
seules charges électriques présentes dans I'écoulement d’air sont celles portées par
les particules [100]. La concentration en particules est finalement calculée grace a
la mesure de la charge des particules capables de quitter le piege a ions. La mesure
de la charge est réalisée par un dispositif appelé Faraday cup electrometer. Cela
consiste en I'assemblage d’'un électrometre et d'un filtre dans une cage de Faraday.
Les particules collectées dansle filtre générent un courant électrique qui est mesuré
par I'électromeétre.

2.6 Pertesdeparticules

Apresla classification, les particules doivent étre acheminées jusqu’au capteur.
Le transfert de 'aérosol monodisperse est réalisé via des tubes de type « bev-a-line »
en carbone, concus pour étre anti-statiques et éviter les pertes de particules aux
parois par l'effet de I'électricité statique. Néanmoins, d’autres phénomeénes peuvent
conduire a des pertes de particules. La thermophorese (cf. paragraphe 1.6.6) peut
étre responsable de pertes si des points froids sont présents sur les conduites que
traversent'aérosol. L'inertie des particules elles-mémes peut conduire alesimpacter
contre les parois d'une conduite lors de la traversée d'un coude ou d'une réduction
de diameétre. Il est donc primordial de réduire I'angle des coudes et la longueur
des lignes pour une mesure fiable. Néanmoins, les pertes par inertie (et par action
de la gravité terrestre) concernent principalement les particules les plus massives
(dp >500 nmen fonction de I'écoulement), comme on peutle voirsurla Figure 2.15
(a). La pénétration des particules est donnée par la relation :

Ninerie =1 — Stk X ¢ (2.5)

Ou gest 'angle du coude et Stk est le nombre de Stokes. Enfin, nous négligerons
leseffetsturbulents dans ces considérations puisque, dansnos conditions, lenombre
de Reynolds est seulement de Re = 314 pour un diametre de tube de 6.35 mm, ce
qui constitue la majeure partie des conduites dans ce banc d’essai, en dehors de 1a
veine principale, du DMA et de la chambre du capteur.
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Figure 2.15 — Taux de pénétration des particules par taille.

Les particules plus fines (dp <150 nm), qui font 'objet de notre étude, sont
essentiellement sensibles aux pertes par diffusion (cf. paragraphe1.6.7). Cespertes
peuvent étre quantifiées parl’expression que Gormleyet al. [113] ont établieen 1948.

1-2.5683+1.26+0.1778%3 si £<0.02

diff = () 819¢-365¢ 4+ 0.097¢-23 +0.032¢-7¢  sinon

(2.6)

Ou &= ™L représente le coefficient de diffusion adimensionné. Dest le coef-
ficient de diffusion, L est la longueur de la conduite et Qest le débit qui la traverse.
Dans notre cas, le débit est de Q= 1.51/min. La Figure 2.15 (b) représente le calcul
de cespertes. On peut voir que ces pertes sont relativement faibles car la pénétration
est de 99.1% pour L= 1met dp =60 nm. La pénétration diminue jusqu’a 97% dans
le cas d'une longueur de tube de 5 m. Dans notre cas, environ 80 cm de conduite
ont été utilisés pour amener un aérosol contenant des particulesde 60 nm a 150 nm
jusqu’au capteur de particules. On peut donc s’attendre a des pertes relativement
faibles. Il faut cependant étre attentif aux nombreux phénomeénes susceptibles de
réduire la pénétration.

2.7 Le capteur desuie

Le capteur de suie en lui-méme a été présenté dans la Section 1.3. Nous y
avons expliqué son principe physique et ses dimensions. Dans cette section, nous
allons présenter son intégration au banc d’essais d'un point de vue mécanique, mais
aussi d’un point de vue électronique.

2.7.1 Chambreducapteurdesuie

La chambre du capteur de suie est la piece mécanique dans laquelle est placé
le capteur et qui est traversée par I'aérosol mono-disperse, issu du classifieur élec-
trostatique. Elle a été dimensionnée de facon a optimiser le taux de captation du
capteurdesuie. En effet, la faible concentration en particules a été identifiée comme
étantla principale contrainte de ce dispositif expérimental.
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Le capteur de suie est placé face au flux dans sa chambre. Cette orientation
a été choisie pour éviter les pertes de particules par impaction au dos du capteur.
Cette derniére a pour diametre intérieur 9 mm. De plus, le débit maximal admis
par le classifieur étantde Q = 1.51/min, ce qui correspond a celui qui traverse la
chambredu capteur. Par ailleurs, du fait des conditions de pression et de température
apres la dilution, la classification et le réchauffage de I'aérosol (Pam, T =180 °C),
le nombre de Reynolds vaut Re=110. Le capteur de suie est donc positionné dans
un écoulement laminaire.

Thermocouple

Capteur

Elément scnsm T /
Isolant
Four \

Chambre du
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Figure 2.16 — Schéma du capteur et de sa chambre.

Comme on peut le voir sur la Figure 2.16, une portion de la chambre passe
dans un four tubulaire. Un thermocouple est positionné a 4 cm en aval du capteur
pour mesurer la température du gaz au centre dela veine. C’est grace a cette mesure
quele chauffage du fourest régulé [8]. Commenousl’avonsvu, la température dans
le gaz est fixée a 180°C et une heure environ est nécessaire pour qu’elle se stabilise.
Les mesures réalisées par le capteur ne doivent donc pas étre réalisées durant cette
période.

2.7.2 Régénération du capteur

Pourretirer les suies déposées a la surface du capteur, unerésistance chauffante
(ou heater) estsituée au dosdu capteur. Le nettoyage deI'élément sensible est réalisé
en chauffantle capteur pendant 3 minutes a 700°C. La température T est liée a la
résistance R du heater en platine par la relation :

L R—Ro
Roa

T=To (2.7)

Avec Ro la résistance du heater mesurée a la température Toet a=3.1-103 K1 le
coefficient de température du platine déposé par sérigraphie (quidifferelégerement
du coefficient du platine massif car il s’agit d'une encre). En pratique, la tempé-
rature du capteur est pilotée par un programme LabVIEW [8]. La résistance Ro
et la température To doivent étre calibrées pour chaque capteur par le biais de ce
programme.
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2.7.3 Acquisition du signal et polarisation du capteur

La polarisation du capteur est nécessaire pour observer la formation des ponts
de suie, mais aussi pour détecter un signal [8]. Deux types de polarisations ont été
considérées (cf. Figure 2.17). Une polarisation continue(bloc orangé, et une polari-
sation alternative (bloc mauve). La premiére a été mise en place desla conception du
banclui-méme. La seconde a étérajoutée pendant cette étude. Dans ce paragraphe,
la méthode de mesure mise en place dans ces deux cas va étre détaillée.

TENSION ALTERNATIVE (AC)

1 ] 1
1
: : _._m_ 1 !
1 1 | 1 1
! | 1 R ! ]
1 1 | 1 !
1 1 | : :
i 1 R L !
1 1 !
1 1 !
! | AMPLIFICATEUR_X10 :
! 1 \22 )
1 : !
| | RESISTANCE_MESURE :
i 1 L—'Z_ :
: : = Rm '
1 1 !
1 \ !
1 1 !
1 \ :
1
" D1 ' pmmm T 1T
1 !
" 11 ) )
1 ' ]
" : 1
1
i LED p2 ! 1
1
it 2 NeLE :
il e 1 :
" : ]
|1 ALIVENTATION [ R1 ! 1
u 1k : 1
u 12 V | 1
" I 1
i GND oL
¥ 12V g - : aill
" 1k : 1
i /] 1 :
1 ! 1
1 ! 1
" LED : 1
N
" 2 : :
[N} QN g > >
] §c<*" 35
CARTE NIPCI6251
Figure 2.17 — Schéma électrique complet du circuit pour 1'enregistrement du signal du

capteur, d'aprés [8].

Tension continue Pour ce mode de polarisation, c’est un Keithley 6430 Sub-
Femtoamp qui est en charge de la polarisation et de la mesure de la résistance du
capteur (fréquence d’acquisition de 1 Hz). Le Keithley 6430 Sub-Femtoamp est un
femto-Amperemetre-source et permet de mesurer des résistances tres importantes
dans une grande gamme de mesure (du Q au TQ). De plus, cet instrument est
capable de générer une tension stable comprise entre -200 V et 200 V. Clest la
tension de polarisation du capteur. Le Keithley 6430 Sub-Femtoamp est néanmoins
limité en intensité : en-deca de 20 V, le courant maximal est de 100 mA. Au-dela
de 20V, il n’est plus que de 10 mA. Cette limitation peut se montrer contraignante
lors des mesures de fortes conductances (G > 300 uS) avec de fortes tensions de

ooV
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polarisation [8]. Néanmoins, nousverrons plustard que de telles conductances ont
rarement été atteintes dans le cadre de cette étude.

En plus des mesures réalisées avecle femto-Amperemetre-source qui sont lentes
bien que précises, il est possible de mesurerla conductance du capteur a plus haute
fréquence (5 kHz). Pour cela, il existe un second circuit de mesure de conductance
construit autour d'une carte d’acquisition National Instrument PC16251. Cette me-
sure est cependant moins précise que celle du Keithley 6430 Sub-Femtoamp.

Sur la Figure 2.17, on peut voir que le circuit électrique est constitué de plu-
sieurs blocs. Le bloc « sécurité » est destiné a la protection de la carte d’acquisition
grace a 'écrétage de la tension qu’elle voit (entre-12V et +12 V). La « résistance
mesure » contient cinq résistances de calibrage Rm de valeurs différentes : 100 Q,
1 kQ, 10 kQ, 100 kQ et 1 MQ. Elles sont incluses dans le pont diviseur de tension
qui permet de mesurer la conductance du capteur de suie. La carte d’acquisition

enregistre une tension qui est convertie numériquement en conductance par la loi
d’Ohm.

Keithley 6430 NIPCI 6251
1 Gmi.V

1
E- G

T able 2.4 — Expressions de la conductance mesurée pour chacun des dispositifs d’acquisition.
I est le courant, E la tension générée, V la tension mesurée et Gm = é—m la conductance de
calibmge.

Le bloc « résistance capteur » correspond a la mesure dela conductance entre
les électrodes de platine (signal du capteur). Tout comme le contréle de la tem -
pérature, I'acquisition du signal ainsi que la polarisation du capteur est interfacée
par un programme LabVIEW. Cela permet a l'utilisateur de gérer et de visualiser
I'ensemble des parametres qui ont trait a la réponse du capteur de suie (tension
de polarisation stationnaire ou sous forme de rampe, fréquence d’échantillonnage,
température du capteur...).

Tension alternative Dansce casde figure, un signal alternatif carré damplitude
2 V est généré par la carte d’'acquisition National Instrument PCI6251. Ce signal
est ensuite amplifié 10 fois. Dans cette situation, nousnejouissons pasd'une double
mesure comme précédemment puisque le signal est dirigé vers'entrée Aio de la
carte, comme on peut le voir sur la Figure 2.17.

On peut comptertrois limitations a ce dispositif. Premiérement, la tension de
polarisation ne peut excéder une demi-amplitude de 22 V dans ce contexte. Au vu
des mesuresréalisées dans destravaux antérieurs| 8] cette valeur peut étreconsidérée
comme étant relativement faible, ce qui ne facilite pas la captation des particules
sur le capteur. La deuxiéme limitation est que la fréquence ne peut bien entendu
pas étre augmentée indéfiniment. En pratique, la fréquence maximale tolérable par
le systéme est de 50 kHz. Enfin, la troisieme limitation est qu’il n’est pas possible
sila fréquence est supérieure a la fréquence de coupure, de mesurer correctement la
résistance du capteur. La fréquence de coupuredu systemeest définie parlarelation:
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1

Je= sRe,

(2.8)

Ou Rest la résistance du capteur, et Cg sa capacité. A vide, on mesure que Ce| =
1 pF et R=108% Q donc fz = 1.6 kHz. Au début de la charge du capteur en suies,
il n’est pas possible de mesurer sa résistance au-dela de la fréquence de coupure
maisceseuil évolueavecla résistance du capteur. Plusle capteur est chargé, plussa
résistance diminue et plus la fréquence de coupure augmente. Un signal peut donc
étre mesuré lorsque le capteur est suffisament chargé (il faut que G>10uS).

2.8 Protocole expérimental

2.8.1 Préparation du banc

Un protocole expérimental a été mis en place pour 'acquisition du signal du
capteur de suie (cf. Figure 2.18). Ce protocole peut étre décomposé en deux parties.
La préparation du banc et I'acquisition du signal. La durée de la préparation du
banc est déterminée expérimentalement par la stabilisation de la granulométrie de
I'aérosol (cf. Figure 2.3) et dure environ une heure. Lors de la phase de préparation
du banc, 'aérosol est prélevé a la sortie du mini-CAST, dirigé versle classifieur DMA
et versle compteur CPC. L'intégrité de ces derniers instruments est au préalable
vérifiée en faisantun blanc, c’est-a-dire en mesurant la granulométrie d'un air filtré
par un filtre HEPA, qui ne doit pas contenir de particules. La granulométrie de
l'aérosol peut alors étre mesurée.

Stabiisation du miniCAST A Nettoyage éthanol

Af Régénération (700 °C, 3 min)
Préchauffage de la chambre

Blanc SMPS Granulométrie

44 Blanc capteur 4

Enregistrement du signal

L 1 Temps
Oh 1h >

Figure 2.18 — Prtocole expérimental.

En plus de controéler la granulométrie, la stabilisation de la température de
la chambre du capteur, mesurée par un thermocouple, doit aussi étre vérifiée avant
le début d'une aquisition. Bien que la température du four tubulaire soit régulée,
approximativement une heure est nécessaire pour quele flux de gaz atteigne 180 °C
dansla chambredu capteur. Cette durée ne varie pas, que le capteur soit positionné
surla ligne principale ala sortie du mini-CAST ou dans sa chambre (¢f. encadré bleu
de la Figure 2.1). La phase de chauffe et de stabilisation nécessite donc au moins
une heure. Lors des essais avec classification, cette durée peut étre valorisée par la
préparation du capteur.
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2.8.2 Préparation du capteur

Capteur en sortie du mini-CAST Avant chaque mesure, le capteur est nettoyé
afin de réaliser chacune des expériences dansles mémes conditions. D’autre part, la
présence de suies sur le capteur est susceptible damorcer une captation de parti-
cules par effets électrostatiques [35]. Le nettoyage du capteur dépend du dispositif
expérimental. Dans la configuration initiale du banc (¢f. Figure 2.1), le capteur ne
peut étre retiré sans arréter le mini-CAST. Pour cette raison, le capteur est nettoyé
par une régénération a 700°C durant trois minutes (cf. Section 2.7.2).

Capteur en sortie du classifieur Dansla configuration de la classification, la
chambredu capteur est isolée du reste du banc par une vanne (cf. Figure 2.1). Le
capteur peut donc étre aisément retiré pour un nettoyage avec un chiffon imbibé
d’éthanol. Le capteur est ensuite régénéré a 700 °C. Cette opération est réalisée
pendant la préparation du banc et le capteur est repositionné dans la veine, face
au flux lorsque la chambre est encore en chauffe. Un blanc du capteur est alors
réalisé pendant environ une heure. Lorsque la température et la granulométrie sont
stabilisées, le capteur est régénéré une nouvelle fois a 700° C, ce qui sert de repére
en temps pour le début de I'expérience. Une fois que le banc et le capteur sont
préts, I'aérosol est dirigé vers la chambre du capteur et c’est a cet instant que
débute I'acquisition du signal électrique. La durée des séquences d’acquisition est
d’au moins 5 heures, du fait de la tres faible concentration en nombrede particules.
Cela permet d'observerla formation des premiers ponts.

2.9 Conclusion sur les dispositifs expérimentaux

Dans ce chapitre, nous avons présenté 'ensemble des moyens expérimentaux
mis en ceuvre pour étudier I'impact de la taille des particules sur leur captation,
grace a la réponse d'un capteur résistif. Pour cela, le banc de test de I’école des
Mines de Saint-Etienne a été modifié pour y intégrer un classifieur et une chambre
adaptée a notre étude.

Deux analyseurs, fonctionnant sur des principes physiques différents, ont été
utilisés pour classifier les particules en fonction deleur taille. Le DMA les classifie en
fonction de leur mobilité électrique, ce quia pour conséquence de réduire considé-
rablementla concentration del’aérosol mono-disperse, de'ordre de 10* part./ cm?3.
De plus, seules les particules portant une ou plusieurs charges élémentaires esont
transmises au capteur. L’AAC classifie, quant a lui, les particules en fonction de leur
diametre aérodynamique. Parconséquent,l’aérosol quiest transmis au capteurbéné-
ficieintrinsequementd’une concentration supérieure puisqu’il est composé de toutes
les particules du diametre considéré, qu’elles soient chargées ou non (cf. Figure 2.6).
Dans ce dernier cas, le capteur jouit d'une concentration de 5.6 X 10° part. / cm3.
Notons toutefois que cette différence est accentuée par les réglages du DMA. En
effet, le débit destiné a entrainer les particules (noté Qspeath) pourrait étre diminué
pour éviter une dilution interne trop importante dans la colonne du DMA, mais la
précision de la classification s’en trouverait dégradée.
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Enfin, ledispositif électrique permettant de polariser et d’enregistrer le signal
du capteur a été décrit. Le banc de suie a été agrémenté de la possibilité de générer
une tension de polarisation alternative. La demi-amplitude est de 22 V et la fré-
quence maximale du signal de 50 k Hz. Toutefois'aquisition n’est pas possible sila
fréquence est supérieure a la fréquencede coupure du capteur. Latension alternative
de polarisation a été ajoutée afin d’étudier les phénomeénes d’électrophorese et de
diélectrophorese, point surlesquels nousreviendrons dansle Chapitre 3.



Chapitre 3

Réponse d’un capteur a un
aérosol monodisperse

Dans ce chapitre seront présentés les résultats issus de l'approche expérimentale : la
réponse du capteur résistif en fonction du diametre des particules de suie, ce qui a
permis de mieux comprendre les parametres affectant le dépot des particules sur le
capteur. Afin de générer un aérosol monodisperse a partir des suies produites par
le mini-CAST, deux techniques de classification ont été utilisées. Premiérement, un
DMA a réalisé une classification électrostatique, générant un aérosol dont la charge
électrique globale est homogene et non nulle. Deuxiemement, un AAC a permis de
classifier les particules avec une méthode aérodynamique, conservant la distribution
naturelle des charges électriques dans l'aérosol. Bien que les réponses du capteur
a ces deux types d’aérosols soient différentes, 'analyse du temps de percolation a
permis de conclure que les tendances étaient identiques quelle que soit la méthode.
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3.1 Introduction et objectifs

Commencons par présenter les enjeux scientifiques et techniques de 'approche
expérimentale. Apres avoir présenté les moyens d’essais déployés pour cette étude
(cf. Chapitre 2), les résultats de leur exploitation vont étre exposés dans ce chapitre.
Le premier objectif est d’améliorer lacompréhension des mécanismes qui conduisent
a la captation des particules de suie. Le second objectif est de réaliser une étude de
sensibilité du capteur a la taille des particules de suie, dans le but de déterminer la
faisabilité d'une mesure de la concentration en nombre avecun capteur résistif.

Paramétres et
phenomenes
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Figure 3.1 — Vue d’ensemble des enjeux et des moyens pour 1'approche expérimentale.

Afin de remplir ces deux objectifs, le principal parameétre étudié fut la taille
des particules. Lestechniques de classification électrostatique et aérodynamique ont
permisde maitriser et de faire varierce parametre. La captation des particules de suie
a été étudiée par le prisme de la réponse du capteur. Les signaux du capteur résistif
sont en effet richesen informations. D'une part,la mesure du temps de percolation
therc, qui détermine la vitesse de construction du premier pont reliantles électrodes
entre elles, donne des informations sur le dép6t des particules. D’autre part, dans
des conditions particulieres, le signal du capteur peut contenir desinformations sur
la conductance des suies qui s’y sont déposées, voire sur leur vieillissement. Nous
verrons que chacune des deux techniques de classification utiliséesicia donné acces
a des informations différentes.

Enfin, en polarisation continue, 'impact de la valeur Vo de la tension de
polarisation a été étudié. En polarisation alternative, c’est sa fréquence qui a été

considérée. Ceci a permis d’étudier la phénoménologie du dépot et de discuter des
hypotheéses quiont été faites pour la modélisation du probleme dans le Chapitre 4.

3.2 Réponse sous aérosol polydisperse

3.2.1 Contexte et méthode

L’'influence de la polarisation d'un capteur résistif a été étudiée au cours de
plusieurs études [114, 8, 30]. Toutefois, seul le travail de Grondin et al. portait surle
meéme capteur (et donc avecla méme géométrie d’électrodes) que celui étudié ici, et
avec la méme source de particules (mini-CAST). La gamme de tension variait alors
de 10 a 80 V. Ila été mis en évidence que la tension avait un effet destructif sur les
suies déposées sur les électrodes au-dela d’'un certain seuil du fait de I'effet Joule.
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Néanmoins, le role de la tension avant que la destruction ne survienne, a été peu
étudié et c’est I'objet de cette premiere section.

Pour réaliser ces essais, la configuration initiale du banc (¢f. encadré bleu sur
la Figure 2.1) a été utilisée. Plusieurs cycles de vingt minutes ont été réalisés avec
une tension de polarisation différente. Ces cycles sont séparés par une période de
régénération de trois minutes et sont représentéssurla Figure 3.2.

3.2.2 Impact de la tension de polarisation

La Figure 3.2 permet d'observer'impact de la tension de polarisation : plus la
tension est haute, plus la conductance de I'élément sensible augmente rapidement.
Pour mieux quantifier I'influence de Vj0, nous avons reporté sur la Figure 3.3 le
temps t1us mis par le signal pour atteindre la conductance de 1 uS. D’apres ces
résultats, la tension de polarisation diminue le temps pour atteindre G=1 uS, qui
est une conclusion observéedanslalittérature[ 30]. Néanmoins, la Figure 3.3 montre
qu’un seuil semble atteint entre 10et 15 V.

800
600
0
= 400}
%,
|
200 l l /'
0 2000 4000 6000

t[s]

Figure 3.2 — Impact de la tension de polarisation sur le signal du capteur en sortie mini-
CAST, face au flux. La fréquence d’aquisition est de 1 Hz.

En théorie, et comme nous le verrons dans le Chapitre 4, la captation des
particules est fortement dépendante du champ électrique, c’est-a-dire de la tension
de polarisation Vyol. En effet, les particules étant naturellement chargées, elles sont
sensibles a la force de Coulomb. De plus, le rayon d’action de cette force est borné
parla dimension des électrodes et nousverrons qu’il est du méme ordre de grandeur
que la largeur des électrodes (cf. Section 4.4). De ce fait, au-dela d’'un certain seuil
de tension, on peut supposer que ce rayon d’action maximal soit atteint et que la
proportion de particules captées ne puisse plus augmenter. C’est ainsi que pourrait
étre expliqué I'allure asymptotique de t ps.
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Figure 3.3 — Temps pour atteindre la conductance 1 uS en fonction de la tension de pola-
risation.

3.2.3 Impact de la fréquence de polarisation et de I'orientation du
capteur dans le flux

Dans ces expériences, les fréquences ont été étudiées entre 0 Hz et 5 kHz et
pour une tension de polarisation de 19 V. L'objectif d’étudier une tension alternative
est de faire varier les forces électriques pour valider ou invalider le modele de la
diélectrophorese. En effet, jusqu’a présent, I'électrophorese est tenue comme étant
I'une des principales responsables de la formation des ponts de suie sur le capteur
résistif [35]. D’apres le modele développé dans le cadre de cette étude (cf. Chapitre
4), 1l serait possible de modifier le dép6t avec unetension alternative.

Le capteur était positionné selon trois orientations : face au flux, dos au flux
et parallele au flux de particules. La Figure 3.4 représente les réponses du capteur
dans ces trois situations. Face au flux, la conductance mesurée par le capteur aug-
mente sensiblement plus vite que pour les autres orientations. De plus, le temps de
percolation est de 60 s. Lorsque le capteur est parallele ou dos au flux, lesréponses
sont plus lentes : le temps de percolation est d’environ 100 s. De plus, le niveau de
conductance atteint apres 800 sd’exposition a 'aérosol n’est que de 150 uS, contre
500uSdans le casd’une orientation face au flux. Face auflux, I'inertie des particules
les plus massives favoriseleur captation. Ce mécanisme de captation n’est pasaussi
importantlorsquele capteur est orienté dos au flux. La proportion de particules cap-
tées est donc moindre dans ce dernier cas. De plus, une étude aérodynamique (projet
CICLAMEN) a montré que les particules de diametre supérieur a 1 um (cf. Figure
1.12) sont systématiquement entrainées par I'écoulement sans passer a proximité de
I’élément sensible. Ce comportement est général mais accentué pour un écoulement
a haut Reynolds.

En plus de l'orientation du capteur, la fréquence de polarisation a été étudiée.
Lesréponses soustension alternative sont comparées avec les réponses sous tension
continue (0 Hz surla Figure 3.4). D’apres ces résultats, la fréquence de polarisation
ne semble pas avoir d'impact sur la réponse du capteur résistif et par extension,
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Figure 3.4 — Réponses pour différentes orientations du capteur et fréquences de polarisation.

sur la captation des particules de suie. Dans'état actuel de nos connaissances, ce
résultat ne peut pas étre expliqué par un seul phénomene. Plusieursinterprétations
ont donc été faites pour tenter d’'apporter des élémentsde réponse.

Interprétation 1 : fréquence trop faible Tout d’abord, il est possible que
la gamme de fréquence étudiée ici soit trop faible (0 — 5 kHz). Dans ce cas de
figure, une particule pourrait étre attirée par la force de Coulomb et se déposer sur
les électrodes avant méme que la force de Coulomb ne soit devenue répulsive. Ce
scénario est représenté sur la Figure 3.5 par la trajectoire 1 et s'oppose au cas ou la
fréquence est suffisament élevée (trajectoire 2).

Interprétation 2 : tension trop faible Considérons I’équilibre entreles forces
aérodynamiques (Fyrag) etlesforcesélectriques (Fc). Les simulations montrent que
le champ électrique peut étre divisé en deux zones. L'une est attractive pour les
particules de signe opposé a la polarisation des électrodes et répulsive sinon. L’autre
est inconditionnellement attractive (quelque soit le signe de la charge portée par
une particule). Ces zones sont désignées par les lettres A et B (respectivement)
sur la Figure 3.6. Les méthodes numériques seront décrites plus en détail dans le
Chapitre 4.

— Si Fcy > Furagy (trajectoire 3 sur la Figure 3.5), les particules sont re-

poussées parla force de Coulomb. Sila tension est suffisamment élevée, la
condition Fcy > Fyragy sera vérifiée dans la zone A et la particule ne

pourra pas pénétrer dansla zone B, inconditionnellement attractive.

(f) Réponse dos au flux
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Figure 3.5 — Phénoménologie du dépét sous polarisation alternative.

— Si Fcy < Fyragy (trajectoire 4), les forces aérodynamiques ' font franchir
la frontiere entre A et B, si bien que la particule est inconditionnellement
captée, quelque soit la fréquence.

Enfin, dans le cas d'un écoulement tangentiel a 'élément sensible (cf. Fi-
gure 3.5 (b)), la composante normale dela vitesse du fluide est plus faible Fyragx > Farag,y-
Donc en théorie, Fc,y > Fyragy est donc toujours observé. Néanmoins, la nature
de I'’écoulement permet aux particules d’étre injectées directement dans la zone de
captation inconditionnelle (zone B), empéchant définitivement la force de Coulomb
de les repousser (trajectoire 5).

Interprétation 3 : prédominance de la diélectrophorese Nous avons vu
que la force de diélectrophorese est susceptible d’agir sur les particules de suie au
voisinage du capteur. Ce mécanisme a la particularité de ne pas dépendre du signe de
la polarisation puisqu’il a lamémedirection que vEZ, qui est inconditionnellement
dirigé verslesélectrodes (cf. Section4.4). Laprédominance de cemécanisme pourrait
donc expliquer l'invariance du signal pour une fréquence continue ou alternative. Or,
la diélectrophorese a une action d’autant plus intense que la particule a un rayon
important car Foep « 3. D’aprés les calculs de la Figure 4.22, il est probable
qu’a longue portée, la captation ne soit assurée par la DEP que pour des particules
dont le diameétre est supérieur a un diametre en équivalent volumique de 250 nm.

1. Ou d’autres mécanismestels que la thermophoreése ou la diffusion brownienne
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Figure 3.6 — Phénoménologie de la captation. Le champ électrique en V/m, ici pour
Voo = 20 V et un espace inter-électrodes de 20 um. D’apres les calculs présentés dans
le Chapitre 4. Les électrodes « + » sont celles qui sont polarisées, les électrodes « 0 » sont
celles qui sont relides a la masse.

Cette derniére remarque menerait a la conclusion que le capteur est principalement
sensible a cette gamme de taille.

3.3 Classification électrostatique

La premiere méthode utilisée pour générer un aérosol monodisperse est une
classification électrostatique, opérée par un Differential Mobility Analyzer (DMA).
Le dispositif expérimental, ainsi quele principe physique du DMA sont retranscrits
dansles paragraphes2.2et2.5.1, respectivement.

3.3.1 Ftude d’un cas particulier

Soumisa un aérosol classifié parle DMA, le capteur de suie résistif aun com-
portement tres différenten comparaison de sa réponse en conditions classiques (cf.
Figure 3.2), c’est-a-dire pour des concentrations de 'ordre de 107 — 108 part/ cm?3.
En effet, le capteur est par définition sensible a la concentration de I'aérosol et le
dispositif de classification, couplé a la dilution, la réduisent de faconimportante. Les
conséquences de cette baisse de concentration sont séveres et dégradent la qualité
du signal. Quandla concentration est suffisamment élevée, le signal semble continu
bien qu’il soit en réalité constitué de nombreux sautsde conductances[8]. En effet,
achaque foisqu’un pont desuie relie les électrodes entreelles, la conductance aug-
mente de facon discrete (cf. Figure 3.7). Mais les ponts de suie ont une fréquence
de construction si élevée qu’ils ne sont observables que grace a une acquisition du
signal a haute fréquence [30]. Les sauts de conductances peuvent également étre
observés juste apres le temps de percolation (cf. Figure 3.7 b). A ce moment-13, peu
de ponts sont formés et leur fréquence de complétion est encore suffisamment faible
pour les distinguer. Notons que ce phénomene a été reporté dans la littérature par
Fragkiadoulakis et al. [115].

Lorsquela concentration est suffisamment faible et avoisine un ordre de gran-
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Figure 3.7 — Compamison des réponses a un aérosol monodisperse de basse concentration

(dm = 70nm, Vho =30V, C=1.7 X 10* part./cm®) et « haute » concentration (C = 5.6 X
10° part./cm?3).

deurde 10 part.cm™3, les événements que constituentles complétions de ponts sont
rares et leur caracteére aléatoire est exacerbé. C’est ce qui explique les rares sauts de
conductance que I'on peut observer sur la Figure 3.7. Ceci fait de ces signaux des
mesures aléatoires dontla reproductibilité est faible, commenousleverrons plusen
détail parla suite.

Rappelons quele temps de percolation, noté terc, correspond au temps écoulé
entre le début de I'expérience et la formation du premier pont. De plus, le temps
de percolation est beaucoup plus important que pour un fonctionnement en sor-
tie CAST (C = 107 — 108 part/ cn?), puisqu’il varie entre 28 minutes et 6 heures
environ. Nous verrons plus bas que le diameétre de mobilité et la concentration de
I'aérosol jouent tous deux un role dans la variation du temps de percolation. Nous
nous sommes en particulier intéressé a cette grandeur car, dans un contexte ot les
expériences sontlongueset les sauts aléatoires, il s’agit de la grandeurla plus fiable
en comparaison d’autres grandeurs comme la pente du signal.

Enfin, on peut voir qu’apres chaque saut, le signal décroit 1égerement jusqu’a
atteindre ce qui semble étre une asymptote avec une constante de temps del'ordre de
dix minutes. Ce phénomeéne ne peut pas étre observé pour les fortes concentrations
carletemps caractéristique de construction des pontsest fortement inférieur a celui
de la décroissance du signal. Des hypothéses et un modeéle pour I'expliquer sont
proposés dansla section 3.4.

3.3.2 Vue d’ensemble des réponses

Dansle but de réaliser une analyse de sensibilité sur le parameétre diametre de
mobilité, cinq diametres différents ont été étudiés. Comme cela a été mentionné dans
la Section 2.5.1, les diamétres de mobilité 60 nm, 70 nm, 80 nm, 100 nmet 150 nm

ont été étudiés. Lesdiametres 60nm, 70 nmet 80 nmont été choisis d'une part parce
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Figure 3.8 — Vue d'ensemble des signaux par diametre de mobilité. Les couleurs des courbes
représentent la tension de polarisation (violet : 19 V, rouge : 30 V, bleu : 50 V, vert : 70 V,

noir : 100 V).
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que leurs concentrations en nombre de particules sont proches les unes des autres,
ce qui facilite la comparaison des résultats entre eux. D’autre part, ces diameétres
correspondent aux concentrations maximales de la granulométrie de I'aérosol. Or,
la concentration est un parametre critique pour obtenir un signal exploitable du
capteur.

La plupart des signaux enregistrés dans ce travail sont restitués dans la Fi-
gure 3.8. Ilsy sont classés par diametre de mobilité et colorés en fonction de la
tension de polarisation utilisée pour chacun d’eux. A I'exception des signaux en-
registrés pour dm = 80 nm et dm = 150 nm, ils sont tous composés de sauts de
conductances discrets, suivis dune légere décroissance. Toutefois, il est difficile de
tirer des conclusions a partir de ces mesures brutes, du fait du caractere aléatoire
de la construction des ponts de suie. C’est la raison pour laquelle nous orienterons
cette étude vers I'étude d'un parametre : le temps de percolation.

3.3.3 Impact de la tension de polarisation
Valeur dela tension

Plusieurs tensions de polarisation, comprises entre 20 V et 100 V, ont été
testées au coursde ces essais afin d’en évaluer'impact surlesréponses du capteur.
La figure 3.9 présente pour cela I'’évolution du temps de percolation en fonction de
la tension de polarisation. Comme on peutle voir, il semblerait que pour un aérosol
monodisperse classifié électrostatiquement,il n’existe pas (dansla gammedetaille
et de tension étudiée ici) de corrélation évidente entre le temps de percolation et la
tension de polarisation. Aussi, nous considererons dans la suite de cet exposé que
la tension ne joue pas un role majeur. Ceci nous permettra de comparer entre elles
des réponses a des aérosols dont le diamétre de mobilité des particules est différent,
pour des tensions différentes.
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Figure 3.9 — Temps de percolation en fonction de la tension de polarisation.
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Signe dela tension de polarisation

Des essais ont été réalisés avec une tension de polarisation négative (¢f. Figure
3.10). Dansun aérosol polydisperse, les charges des particules suivant la distribution
de Boltzmann, il n’est pas surprenant d’observer une réponse identique quelque soit
le signe dela tension. De plus, les essais ont révélé que pour un aérosol monodisperse
classifié parle DMA, dontla plupart des particules portent la méme charge, le signal
semble indépendant du signe de la polarisation. Ceci peut étre dii au fait que la
diélectrophorese est le mécanisme de captation prédominant car elle ne dépend pas
du signede la tension de polarisation.

Cette observation peut aussi étre due a la symétrielocale du champ électrique
et a I'équilibre des forces agissant sur la particule. En effet, comme cela a été ex-
pliqué dans la Section 3.2.3, les particules chargées présentes dans la zone B sont
captées par électrophorese inconditionnellement du signe de leur charge. Toutefois,
elles seront captées sur des électrodes différentes en fonction de leur signe. L'in-
dépendance du signe de la polarisation signifierait donc que la tension n’est pas
suffisament forte pour repousser les particuleslorsqu’elles sont dansla zone A. Elles
péneétrent donc dans la zone B pour y étre captées. 'augmentation de la tension
tendrait a discriminer les particules de méme signe que la polarisation.

0.8 T
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Figure 3.10 — Influence du signe de la tension, pour dm = 80 nm, et Voo = +19 V ou
Voo = —19 V.

Fréquence de la tension de polarisation

Pour ces essais, la fréquence était comprise entre 0 Hz et 50 kHz et pour des
particules de 80 nm, chargées et de méme signe. Trois essais en tension continue
sont présentés sur la Figure 3.11 (a) pour appréhender la dispersion des réponses
du capteur et la comparer aux essais en tension alternative. Ces trois essais ont été
réalisés dansles mémes conditions et avecle méme capteur. Lafaible conductance de
I’élément sensible induit une fréquence de coupure d’autant plusfaible. De cefait, la
qualité du signal est nettement dégradée et est difficilement exploitable (¢f. Figure
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3.11 (b)) au-dela de 1 kHz. Sur la Figure 3.11 (a), les valeurs de la conductance
pour 50 k Hz ont été obtenues grace a desacquisitions ponctuelles afin de perturber
le moins possible le dépot des suies.
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Figure 3.11 — Réponses pour des polarisations continues et alternatives. Les numéros de
référence des capteurs figurent dans la légende.

Bien qu’il convienne de rester prudent dans I'exploitation de ces résultats, la
tension alternative ne semble pas affecterles réponses du capteur dans la margede
la reproductibilité des mesures. En nousreportant a nouveauaux interprétationsde
la Section 3.2.3, 'indépendance par rapport au parametre fréquence pourrait étre
interprétée par :

— Une fréquence trop faible, bien qu’en théorie elle soit suffisament élevée

compte tenu des vitesses en jeu (cf. Section 4.6.1).

— Unetension de polarisation trop faible. Il est en effet probable queles 19 V
utilisés ici ne permettent pas de repousser convenablement les particules
hors de la zone B. C’est également la conclusion de I'étude du signe de la
tension.

— Laprédominance d’effets diélectrophorétiques. D’apres les estimationsis-
sues des simulations du Chapitre 4, les particules utilisées iciauraient tou-
tefois des dimensions quise préteraient mala un tel phénomene.

3.3.4 Impact du diameétre de mobilité

Intéressons nous désormais al'influence dudiametre demopbilité. Traconscette
fois le temps de percolation en fonction du diametre de mobilité des particules (cf.
Figure 3.12). On distingue trois comportements différents, sur lesquels nous allons
nousattarder a tour de role. Nousallonsnous pencher sur les effets du diametrede
mobilité et dela concentration carils sont intrinsequement couplés dans ce dispositif
expérimental. En premier lieu, mentionnonslefait que, a priori, uneaugmentation
de la concentration a tendance a diminuerle temps de percolation [34].
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Figure 3.12 — Temps de percolation en fonction du diametre de mobilité. La corélation pour
dp = {60; 70; 80} nm a été calculée avec les moyennes du temps de percolation pour chaque
diamétre de mobilité et est uniquement destinée a illustrer le lien entre les parameétres. La
concentration représentée correspond a celle de 1’aérosol transmis au capteur de suie.

Sensibilité au diameétre de mobilité

Toutd’abord, intéressons nousaux essaisréalisés pour dm= {60; 70; 80} nm.
On peut voir pour ces données que, malgré 'im portante dispersion des temps de per-
colation, unetendance peut étre dégagée. Le tempsde percolation diminuelorsque
le diameétre de mobilité des particules augmente. En d’autres termes, plus les parti-
cules sont de taille importante, plus les ponts de particules se forment rapidement.
Une explication simple, voire simpliste, de ce phénomene, peut tenir dans le fait
que la contribution géométrique des particules aux ponts explique entiérement ces
résultats. On peut ici faire 'analogie entre un aqueduc et les ponts de suie. Si un
aqueduc permet a l'eau de passer d'une berge a l'autre, les ponts de suie ferment
le circuit électrique et laissent le courant électrique passer d'une électrode al’autre.
De méme qu’un pont de suie est construitd’autant plusrapidement quela taille des
particules augmente, la construction d'un aqueduc est d’autant plusrapide qu’il est
construitavec de grandesbriques.

Ces premiers résultats permettent de distinguer l'influence de la taille car les
concentrations pour chacun des diameétres sont relativement proches. Autrement
dit, 'effet du diametre de mobilité prédomine sur les effets liés a la concentration de
I'aérosol. On peut donc raisonnablement conclure quele capteur résistif est sensible
a la taille des particules, dans la gamme étudiée ici.

Sensibilité a la concentration

Par définition, le capteur résistif est sensible a la concentration car c’est pour
évaluer cette mesurande qu’il a été concu. Or, lorsque le diametre de mobilité est
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modifié, 1a concentration l'est intrinsequement, de part le caractére gaussien de la
granulométrie. Ceci a pour conséquence de masquer la tendance dégagée dans le
paragraphe précédent, et de complexifier I'interprétation des résultats. C’est no-
tamment le cas pour les essais avec dm= 100 nm. La concentration en nombre
de 'aérosol transmis C(100 nm) est presque réduite de moitié en comparaison de
C(70 nm) (cf. Section 2.5.1). Ceci a pour conséquence d’'augmenter le temps de per-
colation parrapport a ce qui aurait été observé si tous les points avaient été mesurés
a concentration égale. En comparaison avecles points dm = {60;70;80} nm, les
effets liés a la concentration sont prédominantssur les effets induits parle diameétre
de mobilité.

Cas particulier du diametre dm= 150 nm

Pour des particules de dm = 150 nm un temps de percolation de 1993 s a
été mesuré. Malgré une concentration plus de dix fois inférieure a la concentration
maximale dela granulométrie (¢f. Section 2.5.1),le temps de percolation est inférieur
a celui des points dm= 100 nm. Dans ce cas particulier, la taille des particules
aurait donc un effet prédominant surla concentration, ce qui serait dii au fait que le
capteur étudié serait principalement sensible aux particules de plus grand diamétre
de mobilité électrique.

Il faut néanmoins pondérer ces derniers résultats en remarquant que seules
deux mesures ont été réalisées pour le diametre de mobilité dm=150 nm. Ce point
nepossede donc pasle méme poids statistique quelestemps de percolation mesurés
pour 60 nm, 70 nm, 80 nm et 100 nm. Pour représenter le role du diametre de
mobilité et de la concentration, une méthode pour découpler ces parametres du
temps de percolation a été mise en place.

3.3.5 Découplage diametre-concentration

D’apres les résultats de la Figure 3.12, I'impact du diametre de mobilité et de
la concentration sur le temps de percolation ne sont pas séparés. Dans ce paragraphe
nous présenterons une tentative de calcul permettant de modéliser les influences de
ces deux variables. L'objectif est de corriger I'influence de la concentration pour
expliquer le point dm= 100 nm. Dans ces calculs, nous ne tiendrons pas compte du
point dm =150 nm car deux essais seulement ont été réalisés avec ce diametre de
mobilité, mais nous le comparerons néanmoins au modele. Commengons par faire
leshypotheses surlesquelles repose cette méthode.

(i) L'impact de la tension de polarisation est négligé devant ceux des deux
autres parametres (cf. Figure 3.8).

(ii) D’apres Brunelet al. [34], le temps de réponse du capteur est asymptotique.

Posonsalors: 1

tperc & C (3.1)

Noussupposerons qu’il ne dépend pas du diameétre de mobilité dm. Cecisignifie que
nous considérons que 'impact de la concentration sur le temps de réponse suit la
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méme loi pour un aérosol poly-disperse (conditions expérimentales considérées par
Bruneletal.) que pourun aérosol monodisperse de concentration faible.

(iii) Quels que soient dm et C, terc > 0. En effet, un pont de particules ne
peut pas étre construit instantanément. Posons, de facon arbitraire :

foerc x diLH{LPERt (3.2)
Ces hypotheses peuvent étre résumées parla relation :
K
foerc = @WER’& (3.3)

Kétantuneconstantedépendant des parametres expérimentaux (température, pres-
sion, débit de I'écoulement...) supposés constants et identiques pour chacune des
séquences expérimentales. Afin de déterminer W et K, la méthode des moindres
carrés a été utilisée a partir des données pour dm compris entre 60 nm et 100 nm.
Notons que si les points pour dm =150 nm sont intégrés, les résultats sont globa -
blement mauvais sur toutela gamme de diameétre. Dansle cadre de nos hypotheses,
les valeursdes constantessontdonc :
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Figure 3.13 — Comparison du modéle et des données expérimentales de toerc = f(C, dm).

La Figure 3.13 représenteles temps de percolation moyensissusdu modele et
des mesures. Des barres d’erreurs figurent aussi sur les points issus du modele car
pour un méme diametre de mobilité, la concentration varie (cf. Annexe A). Remar-
quons que la faible reproductibilité et le faible nombre de données expérimentales
conduit a une dispersion importante, ce quine facilite pas l'identification d'une cor-
rélation. Il faut donc rester prudent quant aux valeurs numériques des parametres
Yet K
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Remarquons d’abord que le point expérimental pour dm =80 nm est un peu
sousévalué par rapport au modele, bien que les barres d’erreur se superposent en
partie. Ceci peut s’expliquer par le faible effectif de mesures en comparaison des
points dm = 70 nm et dm = 100 nm, ce qui influence la valeur de la moyenne des
carrés, qui est minimisée par la méthode utilisée pour choisir Wet K.

Une autre remarque est que le point dm = 150 nm ne s’integre pas a la ten-
dance calculée a partir des diametresinférieurs. L'échellelogarithimique dela Figure
3.13 (b) permet de mieux visualiser I'écart entre le modele et les mesures expérimen-
tales. A partir de cette observation, il semblerait que les hypotheses utilisées pour
calculer le modéle ne peuvent pas étre utilisées pour le diameétre de mobilité élec-
trique dm =150 nm. Il est également possible que I'exposant y varie avec la taille
des particules. Dans ces deux hypotheses, la physique de la construction des ponts
semble varier avecla taille des particules ce qui pourrait s'expliquer par le méca-
nisme diélectrophorétique, dontla normede la force varieavecle cube du diametre
des particules.

I1fauttoutefoisrester prudent en ce qui concerne les conclusions tirée a partir
de ces deux points car leur faible effectif leur confere peu de poids sur le plan
statistique. Il est donc indispensable de réaliser des mesures supplémentaires pour
des diameétres compris entre dm =80 nm et 200 nm pour valider ou infirmer cette
hypotheése.

3.3.6 Observation du dépot

Pour améliorer la compréhension des phénomenes de captation, des clichés
réalisés avec un microscope électronique a balayage (MEB) ont été réalisés. Les
capteurs sont suffisament conducteurs pour ne pas avoir recours a la métalisation,
cequia deux avantages. Premieérement, laméthode n’est pasdestructrice. Le capteur
peut donc étre observé au MEB puisréutilisé. Deuxiemement, ily a moins derisques
d’endommager les micro-structures de suielors de 'opération de métalisation.

Dépot périodique

Sur la Figure 3.14, on distingue les électrodes a un faible grossissement. Les
niveaux de grisvarient en fonction dela nature du matériau. Les électrodesles plus
claires correspondent a un dépot important de particules et les électrodes les plus
foncées a un dépot moindre. Remarquons I'alternance de deux électrodes chargées
et de deux électrodes qui le sont moins. I1 est possible d’en déduire la polarisation
des électrodes : celles qui sont chargées en particules correspondent aux électrodes
polarisées par la tension Vo =—19 V. Les autres sont les électrodes de masse. En
effet, contrairement a I’'aérosol issu du mini-CAST, celui transmis par le DMA est
composé de particules de méme mobilité électrique et portent donc des charges de
mémesigne. Ellessont en'occurence positives. Par électrophorese, commenousle
verrons dans le Chapitre 4, les particules positives sont naturellement attirées par
les électrodes de signe opposé. Cette observation apporte une preuve que le dispositif
expérimental transmet effectivement au capteur, un aérosol dont les particules ont
une charge de signe homogene. Cette tendance peut aussi étre observée avec une
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Figure 3.14 — Dépot d'un aérosol monodisperse et portant des charges de méme signe sur les
électrodes du capteur résistif (dm = 150 nm, polarisation continue de tension Vpol = —19 V).

simple loupe (cf. Annexe B). Enfin, on peut distinguer que la plupart des structures
reliant les électrodes entre elles sont entre des électrodes de polarisation différente
(masseet Vo). I1s’agit des ponts dontla contribution a la conductance del’élément

sensible est mesurée.

Ponts et dendrites

Enfin, sur la Figure 3.15, on peut voir des exemples de ponts reliant deux
électrodes avec un fort grossissement. Sur ces images, on distingue la complexité
des structures formées par les nano-particules : les bases, de part et d’autre du
fossé, sont robustes et trapues et s'étendent au-dessus de l'inter-électrodes en un
filament de quelques dizaines de nanomeétres de diameétre (cf. Figure 3.15 (a)), voire
de quelques micrometres de diameétre (¢f. Figure 3.15 (b)). Ceci illustre la diversité
de la morphologie des ponts de particules.

Il est difficile de tirer des conclusions sur la dynamique de construction des
ponts a partir de ces clichés. Il semblerait toutefois que dans le cas d'un aérosol
chargé positivement, les ponts initient leur croissance depuis 1’électrode polarisée
vers I'électrode de masse (cf. Figure 3.15 (b)). Le mécanisme responsable de ce
phénomene est I'électrophorese, c’est-a-dire la migration des particules sousl’action
de la force de Coulomb.

Toutefois, les bases des ponts sont massives de part et d’autres de I'espace
inter-électrodes. Ce phénomene est difficilement explicable par'action de I’électro-
phorése seule. En effet, les particules positives étant repoussées par I'électrode masse,
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Figure 3.15 — Exemples de ponts reliant les électrodes du capteur (dm = 150 nm, polarisa-
tion continue de tension Voo = —19 V).

il est peu probable qu’elles se déposent massivement sur celle-ci pendant ou apresla
formation du pont. Le mécanisme de diélectrophorese, en revanche, estindépendant
du signedes particules et les attire inconditionnellement versleszonesde haut gra-
dient (cf. Section 4.4). En effet, nous avons vu que Fboep « ~\E?. Sur cette base,
une phénoménologie de la construction des ponts de suie sur le capteur résistif est
proposée surla Figure 3.16.

masse

l. 2.

(a) Phénoménologieincluant/ electrophorese seule

po\ L f :
captatlon
par EP captation bases

par DEP
HautE} §} Haut VE2 ”‘
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L. 2.

(b) Phénom énologie combinant electrophorese etdiélectrophorese

Figure 3.16 — Construction de pont par électrophorése et diélectrophorese.

La construction de ces structures sera simulée dansle Chapitre 4 pour mieux
comprendre lesmécanismes qui en sont responsables. En effet, leur compréhension
est susceptible de donner accées a desinformations morphologiques (nombre et taille
moyenne des particules composant un pont). Couplées avec les informations ciné-



34. Oxydation des suies a la surface du capteur 87

tiques globales contenues dans le signal du capteur (fréquence de construction des
ponts), il serait alors possible de caractériser plus précisément un écoulement de
particules.

3.4 Oxydationdes suiesala surface du capteur

3.4.1 Hypotheses

Dans la section précédente, nous nous sommes intéressés a la réponse d'un
capteur a un aérosol monodisperse et de charge homogene. Nous avons vu que les
ponts augmentaient la conductance de I'élément sensible par paliers et nous avons
observé quele signal présentait une diminution plus ou moins marquée apres chacun
de ces événements. Le but du modéle de compréhension développéiciest de donner
une explication a ce phénomene. Le modéle thermique est basé surle travail présenté
par Grondin et al. [8].

L’hypotheése sur laquelle ces simulations reposent est que la décroissance du
signal est due a uneérosion surfacique des micro-structures. La décroissance lentedu
signal permet d’écarter les phénomeénes thermiques (conduction, convection, pertes
radiatives) et électriques (effet Joule) puisque lestemps caractéristiques de ces phé-
nomenes sontdel’'ordre dela nano-seconde. Nousnous sommes donc intéressés a la
réactivité chimique des suies, et en particulier a leur oxydation a basse température.
En effet, Sediako et al. [116] montrent qu’individuellement, les suies s’oxydent a
550°C. Dansleur article, Sediakoef al. montrent également que le temps caractéris-
tique aveclequelle diameétre des sphérules évolue est de I'ordre du quartd’heure, ce
quise rapproche de nos observations. Nousverrons que les nano-structures peuvent
en effet atteindre des températures équivalentes grace aux dissipations thermiques
pareffet Joule.

3.4.2 Modéele
Systéme

Un pont de suie est modélisé par un cylindre compact. D’apres la littérature
[117,118], la réactivité des suies n’est pas homogéne. Une proportion de la masse

des suies serait en effet plus,Ertéactive a l'oxydation, comme le représen]’ig la Figure
1

3.17. L’énergie d’activation E’ caractérise la masse la plus réactive, et 2la moins

réactive. Ledomaine est discrétisé pour y résoudre’équation de la chaleur, calculer
la température de chaque élément et en déduire la masse de suie oxydée.

Modéele cinétique

D’apres Huguetetal. [117],'oxydation des suies peut étre modélisée par deux
processus partiels.
Ci+O2 > CO/CO
Ca+ 02— CO/CO (3.4)



88 Chapitre 3. Réponse dun capteur a un aérosol monodisperse

30%FE
70% E*
Tx=0) /[

() M)
\ Y

Figure 3.17 — Modélisation d'un pont de suie.

C1et C2sontles fractions de carbone de réactivité différentes. Pour modéliser 'oxy-
dation des ponts de suie, une loi d’Arrhenius a été utilisée :

d _i=t apB __Elgs.tLE't
aMm(x, )= ck m(x)P" e (3.5)
dt , 100 0,

Ou ko, estle coefficient pré-exponentiel déterminé expérimentalement, Po, la pres-
sion partielle de dioxygene, mi(x, f) la masse de carbone, g la contribution du pro-
cessus partiel a la perte de masse totale. aet 3 sont les ordres des réactions en
oxygene et en carbone. Ce sontdes constantes déterminées expérimentalement.

Modéle thermique
am Dapres la relation (3.5),1'oxydation dépend de la température. Pour calculer
;, il faut résoudre I'’équation de la chaleur sur le domaine de calcul.
50 sz +P +P +P + P (3.6)
dt - m(x’ t)cp ot cond conv rad Joule ox

Avec Cp la capacité calorifique des suies (supposée homogene) et 5Q la chaleur
échangéepar unélémentavecle milieu extérieur. Dansle bilan thermique, nous avons
tenu compte de la conductivité P;ong, de la convection Pconv, des pertes radiatives

Prad, des pertes par effet Joule Pjoueet de la puissance fournie par I'oxydation
(exothermique) Pox.

Imbrication des modéles

I1faut environ 0.1 nspour quele cylindre atteigne son état stationnaire ther-
mique (c¢f. Annexe J). Or,letemps caractéristique de 'oxydation est de 'ordre de la
minute. Deux pas de temps ont donc été utilisés afin de calculer I'état stationnaire
thermique entre deux calculs de perte de masse par oxydation. Le modele thermique
est par conséquent imbriqué dans le modele de cinétique chimique. Les informa-
tions complémentaires (valeurs des constantes physiques et chimiques, méthodologie
numérique) ont été rédigées dansl’AnnexeJ.

3.4.3 Résultats

Cescalculs permettent d’obtenir directement la température T(x, ) etla perte
de masse dm(x, f). On peut en déduire le rayon r(x, §) du pont, et sa résistance par
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la relation :
Pe dx
1—a(T(x, ) — To) S(x, 9

R(x, 9 = (3.7)

O pe est la résistivité du cylindre, dxla taille de la maille, S(x, ) sa section droite
et ale coefficient detempérature. Surla Figure 3.18, on peut voir queles grandeurs
évoluent rapidement au début de la simulation (£<500 s). Une discontinuité dans
la pente intervient a des temps plus long et la vitesse d’évolution diminue. Pourle
rayon,on peut voir quelamasse de suie la plus réactive est rapidement consommée au
milieu du cylindre. La masse de suiela moinsréactive a donc un effet stabilisateur (a
courtterme) surle rayon comme sur la température. En effet plusle rayon diminue,
plus leffet Joule est important (car pour chaque élément cylindrique Pjoule(x, ) =
R(x, 9i(H?), plus T'oxydation est promue et ainsi de suite. Les mécanismes sont
les mémes quelque soient les constantes cinétiques, mais ’érosion du cylindre est
ralentie, ce qui tend a augmenter la durée de vie du pont.
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Figure 3.18 — Rayon et température du cylindre soumis a 1’oxydation.

Dans ces simulations, les contributions de chaque processus ci1 et 2 ainsi que
les énergiesd’activation ont été adaptées pour que I'évolution de la conductance du
cylindre serapproche des expériences (cf. Figure 3.19) mais reposent toutefois surles
valeurs de Huguet et al., calculées pour des suies Diesel. Dans le cadre de nos hypo-
theses, les valeurs numériques choisies sontproches de celles mesurées expérimenta-
lement (cf. Annexe J) etle comportement du modele semble suivre le comportement
observé. De plus, 'inhomogénéité en terme de réactivité des suies semble apporter
une explication a la stabilisation du signal. Il s’agit toutefois dun modeéle simple
et qui pourrait étre amélioré, notamment grace a une meilleure connaissance des
propriétés physico-chimiques des suies utilisées dans notre protocole expérimental.
De plus, une corrélation plus systématique avecles décroissances observées sur les
signaux pourraientapporter des données statistiques intéressantes pouraméliorerle
modele.
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Figure 3.19 — Modélisation de la décroissance du signal pour un cas particulier. Ici,
Voo = 30 V, Ef = 63 kdmol?, E5=165 kdmol, c1 =0.3 ¢t 2 =0.7.

3.5 Classification aérodynamique

La classification électrostatique apermis d’établir unecorrélation entrelataille
des particules et le tempsde percolation (pour dm € [60;80] nm). Toutefois, 'aérosol
généré étant peu concentré, le capteur a répondu avec une certaine dispersion dans
ses signaux. De plus, 'aérosol classifié parle DMA est constitué de particules dont
la charge électrique est de méme signe, ce quin’est pas le cas des aérosols de suie
en conditions réelles, apres une combustion de type Diesel notamment. Des essais
ont pu étre réalisés en classifiant 'aérosol du mini-CAST grace a un autre principe
physique. L’AAC conserve en effet la distribution de Boltzmann dans I'aérosol qu’il
transmet, modélisant de facon plusréaliste les conditions réelles (cf. Section 2.5.2).

3.5.1 Choix des diameétres et impact de la concentration

Dans cette approche, lesdiamétres aérodynamiques da =50 nmet da= 70 nm
ont été étudiés. Ils ont été choisis pour leurs concentrations proches (cf. Section
2.5.2), se trouvantde part et d’autre du diametre médian de la fonction de distribu-
tion granulométrique. Toutefois, 1a concentration pour ces deux points n’est pas stric-
tement égale etlesrésultats présentés plus bas pourraient étre imputés a cette diffé -
rence. Commenousl’avonsvu précédemment,une baisse de la concentration a ten-
dance a augmenter le temps de percolation. Or dans cette étude, les concentrations
sont telles que C(50 nm) > C(70 nm) (cf. Table 2.3). Sila concentration de I'aérosol
prédominait, nous observerions par conséquent que terc(50 nm) < tperc(70 nm). Or,
la Figure 3.20 montre une tendance opposée. Ainsi, et comme pour les diamétres
de mobilité dm= {60;70;80} nm, la taille des particules (ici le diamétre aérodyna-
mique da) est prédominante sur la concentration. Pour autant, ceci ne signifie pas
que l'influence de la concentration est négligeable devant celle du diametre aérody-
namique, maison peut déduire de ces mesures quela taille des particulesa bien une
influence surle signal du capteur.

Enfin, comme cela a été évoqué dansle Chapitre 2, le niveau de concentration
de I'aérosol monodisperse généré par 'AAC est 45 fois supérieur a celui généré par
le DMA (dans les conditions d'utilisation respectives des deux analyseurs). Ceci
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induit des signaux différents, en particulier du point de vue de la reproductibilité.
En effet, deux mesures ont été réalisées pour chaque diameétre aérodynamique et on
peut constater quela reproductibilité du signal s’en trouve sensiblement améliorée.
Néanmoins, en s'intéressant au signal lors de la formation des premiers ponts (cf.
Figure 3.20 (b)), on peut remarquer que I'allure des courbes est proche des réponses
obtenuesavecle DMA, ce qui valide lesméthodes de classification. Elles sont en effet
composées de sauts de conductance discrets et aléatoires. La concentration est par
conséquent suffisamment faible pour distinguer nettement la contribution de chaque
pont a la conductance du capteur.

3.5.2 Temps de percolation

La Figure 3.20 révéle les signaux du capteur soumis a I'aérosol classifié par
I'AAC. Deux diamétres aérodynamiques ont été étudiés : 50 nm et 70 nm. De plus,
la tension de polarisation a cette fois été fixée & Vjoi =60 V caril s’agit de la tension
de captation optimale d’apres Grondin et al. [ 8] pourle point de fonctionnement du
mini-CAST utilisé ici. Deux signaux ont été enregistrés dans chaque condition, ce
quimontre une reproductibilité relativement bonneen comparaison des réponses du
capteur soumis a I'aérosol classifié électrostatiquement.

10 0.25 ; .
d,=70 nm, signal 1 d,=70 nm, signal 1 ,J
gl K 0.2 | [—d,=70nm, signal 2 ]
a d,=50 nm, signal 1| |
I K . ___d,=50 nm, signal 2
6 "y 015
= J
4t & o1
2t 0.05} J
N 0 i
0 3600 7200 10800 14400 1000 2000 3000 4000 5000
t[s] t[s]
(a) Vue générale (b) Zoom sur le temps de percolation

Figure 3.20 — Réponse d'un capteur a un aérosol classifié par un AAC (Voo =60 V).

Letempsde percolation, pour chacun des signaux est restitué dansla Table 3.1.
Defacon générale, la percolation est plus rapide quelors des essais mettanten jeu la
classification électrostatique. Ceci s’explique par les niveaux de concentration plus
élevés lors de la classification aérodynamique (cf. Section 2.5.2). Enfin, le temps de
percolation varie avecle diametre aérodynamique des particules : plusles particules
sont fines, plus le temps de percolation augmente. On montre en effet que la pro-
babilité qu’il y ait une différence significative est de 93.6% 2. Cette tendance est la
méme que celle qui avait été mise en évidence par une classification électrostatique
(cf. Section 3.3). Par conséquent, deux dispositifs expérimentaux reposant sur des
principes physiques distincts tendent versla méme conclusion.

2. Valeur calculée grace a un test d’hypothése [119].
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Diamétre  tperc Moyenne

[nm] [s] [s]
70 1652

70 2320 1986
50 3215

50 4217 3716

Table 3.1 — Temps de percolation pour la classification aérodynamique.

3.5.3 Taux d’accroissement de la conductance
Traitement du signal

Ces signaux permettent de calculer une grandeur qui restait difficilement ac-
cessible avec une classification électrostatique : la pente des signaux. Comme il ne
s’agit pas de signaux linéaires, la dérivée sera calculée a chaque pas de temps. A
l'ordre 1, elle peut étre exprimée par le taux d’accroissement :

4G _ Guraup = o (3.8)

dtl i+dt/2 i—dt/2

Avec dtun parametre permettant de moyenner le calcul de la dérivée. Dans ce cas,
nous prendrons dt= 500 s, du fait du bruit important qui perturbe les signaux.

Résultats

La Figure 3.21 représente la dérivée des signaux de la Figure 3.20. La valeur
du taux d’accroissement évolue rapidement pour da = 70 nm, sans se stabiliser surla
durée étudiée (environ deux heures). Pour da=50 nm, les temps d’acquisition sont
plus longs et il est possible d’observer la stabilisation de la dérivée, en particulier
pour le signal 1. Ceci traduit le fait que le signal soit sigmoidal.
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Figure 3.21 — Dérivées des signaux.

De facon générale, la dérivée augmente d’autant plus rapidement que le dia-
meétre aérodynamique estimportant, ce qui peut s’expliquer par deux phénomenes:
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— lafréquence de construction des ponts est plusélevée;

— la contribution des ponts a la conductance du capteur est plus élevée.
D’apres 'analyse du temps de percolation, traduisant la vitesse de construction du
premier pont, il semblerait que la fréquence de construction augmente effectivement
aveclediameétre (daou dm) desparticules. Cette tendance a en effet déja été observée
dans le cas d’'une classification électrostatique, on la retrouve également par une
classification aérodynamique. Cette théorie est toutefois pondérée par I'analyse des
sautsde conductance dansla Section 3.5.4.

Enfin, supposons que plus le diameétre des particules est important, plus la
section de passage du courant électrique a travers les ponts est élevée. Dans ce cas
de figure, il est cohérent d’attendre une population de ponts dontla conductance est
supérieure si da=70nm. Une étude plus spécifique est menée dansla Section 3.5.4.

3.5.4 Conductance des ponts
Traitement du signal

Les sauts de conductance sont des discontinuités dansle signal du capteur. A
ce titre, la dérivée du signal est un bon moyen de les détecter. En effet, pour chaque
discontinuité du signal, un pic de sa dérivée est observé. Pour chaque signal, nous
avons calculé sa dérivée pour dt=1 s (¢f. Equation (3.8)) afin demettreen évidence
touteslesdiscontinuités. En effet, cette fois nous cherchons a étudier le caractere local
de la dérivée, et non sa tendance globale comme dansle paragraphe précédent. Puis,
la pente de base de la dérivée est retranchée afin d’obtenir une fonction constante
dont les pics sont facilement détectables grace a une valeur seuil. Cette méthode
est détaillée dans I’Annexe D. Enfin, chaque discontinuité est caractérisée par son
instant d’occurence et son amplitude.

Résultats

Sur la Figure 3.22 ont été représentés les probabilités des sauts de conduc-
tance en fonction de leur amplitude. Cette opération a été réalisée pour les quatre
signaux présentés précédemment et la couleur des histogrammes est assortie a celle
des signaux de la Figure 3.20. Les signaux ont été analysés a partir du temps de
percolation jusqu’a une heure plus tard. Les histogrammes montrent que 'ordre de
grandeur des sauts est de quelques nS. Dans la Table 3.2, nous avons reporté les
statistiques correspondant a chacundes signaux. Remarquons d’abord quela popu-
lation des sautsde conductance dépend du diameétre aérodynamique. Eneffet, pour
les deux signaux enregistrés avec da=50 nm, la moyenne est de 3.69 nS. La valeur
moyenne pour da =70 nmest légerement supérieure, puisqu’elle vaut 7.55 nS. De
plus, la dispersion des distributions est plus resserrée pour da =50nm. La probabi-
lité pour quela différence entrelesmoyennes dela hauteur des sauts de conductance
soit significative est de 80.0%3.

3. Valeur calculée grace a un test d’hypothese [119].
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Figure 3.22 — Probabilités des sauts de conductance pour deux diametres aérodynamiques.

Diamétre  Moyenne Médiane FEcart-type Fréquence

[nm] [nS] [nS] [nS] [Hz]
70 6.2167 5.3213 3.3305 0.059
70 8.3577 6.6026 5.8380 0.081
50 3.5565 2.8946 1.7771 0.062
50 3.8502 3.2314 1.9270 0.082

Table 3.2 — Données statistiques pour les sauts de conductance pendant une heure aprés le
temps de percolation.

Lesmécanismes expliquant cette tendance peuventétre de natures différentes.
On peut mentionner les propriétés géométriques des particules. Les particules de
da =70 nmforment probablement, en moyenne, des structures plus massives pour
relier les électrodes entre elles. La section efficace des structures serait alors plus
importante, permettant au courant de les traverser plus aisément. Autrement dit,
la conductance d'un pont augmenterait avec le diameétre des particules qui le com-
posent. La conductance mesuréepeut aussi étre impactée parla quantité de ramifica-
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tions d'un pont, ce quiimplique une multiplication du nombre de pointsde contacts
et donc plus de chemins conductifs. Cette derniere interprétation semble plus plau-
sible. En effet, les particules sont constituées de sphérules dont le diametre dépend
peu du diametre de mobilité. L’aire de contact entreles sphérules (invoquée dansla
premiéere hypothese) ne devrait donc pasévoluer avec le diameétre de mobilité.

Enfin, la fréquence des sauts détectés ne semble pas étre influencée parla taille
des particules (cf. Table 3.2). Cette remarque doit toutefois étre faite avec prudence.
En effet, la détection des sautsest sensible a 'amplitude du bruit du signal, etil n’est
paspossible de détecter raisonnablementdes sauts de conductance inférieure a 1 nS.
Or, sur les Figures 3.22 (a) et (b), on ne distingue pas clairement le maximum des
distributions de conductance. Il est doncpossible qu'une proportion non-négligeable
des sauts reste invisible a 'algorithme, induisant par conséquent une erreur sur le
calcul de la fréquence d’apparition des sauts. De plus, le fait que cette fréquence ne
dépende pas de la taille des particules est en contradiction avec 'observation selon
laquelle le temps de percolation en dépende.

3.6 Conclusionsurlaclassificationdesaérosols

L'objectif de 'approche expérimentale était d’étudier la sensibilité du capteur
résistif a la taille des particules. En effet, pour mesurer une concentration ennombre
de particules, il est indispensable que le capteur soit sensible aux particules dontle
diametre est inférieur a 100 nm (cf. Section 1.4.2). Pour étudier cette sensibilité,

deux dispositifs de classification ont été utilisés (cf. Chapitre 2).

La classification électrostatique a révélé des réponses composées de sauts de
conductancerareset aléatoires, ce quis’explique parla faible concentration (1.02 —
12.7 % 103 part./cn?) de I'aérosol aprés I'étape de classification (60 — 150 nm).
Grace a I'analyse du temps de percolation, une tendance a pu étre dégagée lorsque
la concentration a une valeur proche (60 — 80 nm). Dans cet intervalle, le temps de
percolation augmente lorsque le diamétre de mobilité diminue. Toutefois, les points
dm= 100 nm et dm = 150 nm ne suivent pas cette tendance compte tenu du
fait que le diametre est intrinsequement lié a la concentration parla fonction de
distribution du diamétre de mobilité. Un modele comportemental pour découpler la
concentration etle diameétre de mobilité a donc été utilisé grace a unerelation de la

forme :
K

toerc = COgM

I1faut néanmoins rester prudent quant aux valeurs numériques étant donnée la faible
reproductibilité des signaux et les faibles effectifs statistiques. Danscette approche,
le point dm = 150 nmne s’intégre pas au modele (3.9), ce qui laisse supposer que
les mécanismes de captations pourraient différer en comparaison des diametres de
mobilité moinsimportants (60 — 100 nm). La diélectrophorese pourrait expliquer ce
phénomene car sa norme dépend fortement du diametre des particules.

(3.9)

En plus des sauts de conductance, la plupart des signaux se caractérise par
une lente décroissance de la conductance apres chaque saut, quiest observablesila
concentration est suffisament faible. Pour comprendre ce phénomene, unmodele de
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compréhension tenant compte de la thermique des ponts et de la réaction d’oxyda-
tion a été développé. La décroissance des signaux s’expliquerait par la composition
chimique hétérogene des particules de suie, modélisée ici par deux fractions mas-
siques de constantes cinétiques différentes. Dans la littérature, Sediako et al. [116]
montrent que les suies peuvent étre constituées d'une enveloppe réactive et d'un
noyaumoinssensible a 'oxydation.

La classification aérodynamique (50 et 70 nm) mettant en jeu des concentra-
tions plus importantes (4.2—5.6X10° part./cm?), a donné lieu & une reproductibilité
accrue et adesréponses plusrapides. Pourles deux diametresaérodynamiques testés,
il a été montré queletempsde percolation augmentelorsque le diameétre aérodyna-
mique diminue. Ce résultat est par conséquent cohérent avec ceux obtenus grace a
une classification électrostatique. De plus, la hauteur des sauts de conductance a été
étudiée, ce qui a révélé une dépendance par rapport au diametre aérodynamique.
L’amplitude des sauts de conductance augmente avecle diamétre aérodynamique.

Cesrésultats montrentdonc quele capteur dispose d'une sensibilité suffisante
pour détecter les particules qui contribuent le plus a la concentration en nombre.
I1 s’agit donc de la validation d'un premier jalon pour la faisabilité d'une approche
nombre. Toutefois, ce capteursembleparticulierement sensible aux particules de plus
haut diametre, ce qui pourrait « masquer » la contribution des particules les plus
fines. Pourrépondre a cette problématique, une méthode pourrait étre de classifier
les particules avantleur dépé6t surles électrodes grace a des conceptions d’électrodes
ou de nez de capteur judicieusement choisies. Ceci permettrait de distinguer l'effet
de la taille (connue) de l'effet de la concentration.

Enfin, des essais sous tension alternative ont été réalisés dans l'objectif de
mieux comprendrel'importance des différents phénomenes de captation (effets aé-
rodynamique, électrophorétique et diélectrophorétique). Ces essais ont été réalisés
pour des aérosols polydisperses et monodisperses. Dans ces différents cas, les essais
n’ont pas montré d'influence dela fréquence de polarisation surle signal. Apres avoir
faitun inventaire des mécanismes susceptibles de conduire a cette conséquence, plu-
sieurs causes ont été dégagées. Une fréquence (50 kHz) ou unetension (19 V) trop
faibles pour repousser les particules efficacement sont les principales. Toutefois, l'ac-
tion de la diélectrophorese, ne dépendant pas du signe de la polarisation, pourrait
aussi expliquer cesrésultats.

Le chapitre suivant présente un modele destiné a mieux comprendre les dif-
férents mécanismes de captation en jeu au voisinage des électrodes du capteur. En
particulier, 'accent a été mis sur I'influence de la taille des particules sur la réponse
du capteur. Autrement dit, le modele est destiné a mieux comprendre les résultats
obtenusgraceala classification des particules de suie.



Chapitre 4

Simulationdela captationdes
particules de suies

Dans le chapitre précédent, l'influence de la taille des particules sur la réponse du
capteur a été mise en évidence. Dans ce chapitre, différentes forces et mécanismes
agissant sur les particules de suie seront investigués. Les premieres étapes consistent
en la définition des conditions aux limites (a l’échelle des électrodes) afin de poser
un cadre physique proche du dispositif expérimental présenté dans le Chapitre 2. Une
approche lagrangienne a été développée et comprend l’interaction coulombienne, la
force aérodynamique, la diffusion brownienne et la force diélectrophorétique. Cette
derniére est importante car les gradients de champ électrique en jeu sont forts au
voisinage des électrodes. Grice a cette approche, l'impact du diametre des parti-
cules sur le dépot sur les électrodes du capteur a été estimé, fournissant un premier
argument pour expliquer les résultats du Chapitre 3. De plus, un modeéle de crois-
sance dendritique a été implémenté, montrant l'importance de la diélectrophorese
pour dp >300 nm
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4.1 Méthodologie

4.1.1 Introduction

Dans le Chapitre 3, le comportement du capteur de suie résistif soumis a
différents aérosols mono-disperses a été étudié. I1a été mis en évidence quelavitesse
de complétion des ponts de suie variait en fonction du diameétre desnanoparticules.
Cecifut d’abord expliqué par la contribution géométrique des particules. Toutefois,
leur diameétreinfluence aussileur dynamique : la migration del'aérosol est affectée
par sa distribution en taille avant méme que les particules ne soient captées sur les
électrodes. Ainsi, si 'approche expérimentale nous a apporté des réponses, elle a
aussi soulevé de nombreuses questions. L'objectif de cette approche numérique et
théorique est de comprendre le role de la taille des particules dans leur captation.
Une compréhension plus fine des mécanismes en jeu est nécessaire pour concevoir
un capteur plus performant.

Pour comprendre comment chacune de ces forcesinfluence le dép6t des parti-
cules, un modele de captation, inspiré par celuide Teikeet al. [35], a été implémenté.
I1a pour objectif de calculerla trajectoire des particules ainsi que leur accumulation
sur les électrodes sous forme de dendrites. Il s’agit d'un modele ayant pour objec-
tif de mieux comprendre les phénomeénes en jeu. Il ne s’agit donc pas dun modéle
prédictif. Avant de rentrer dans les détails de la physique et de 'implémentation,
donnonsunevue d’ensemble du modele.

4.1.2 Approche lagrangienne

Pour étudier la trajectoire des nanoparticules, une approche lagrangienne a
été utilisée. Dans une telle approche, I'observateur se place dans le référentiel du
laboratoire (supposé galiléen) et s’intéresse aux propriétés des particules. Dans le
casd’un écoulement de particules, nous calculeronsleurs positions et leurs vitesses
graceal’équation du mouvement. Lesforces agissant sur les particules sontcalculées
achaqueinstant. Commenousleverrons en détail dansla Section 4.5, elles comptent
parmi elles la force de Coulomb et la force diélectrophorétique, qui dépendent du
champ électrique a la position de la particule E(x(?)). L’air exerce également une
force de trainée, dépendant de la vitesse du fluide u(x(?)). Pour calculer la position
des particules a I'instant ¢+ 1, il faut donc estimer le champ électrique et le champ
aérodynamique au voisinage des électrodes a partir de la position de la particule a
l'instant ¢

4.1.3 Approche multi-échelles

La taille des dendrites que nous nous proposons de simulerest del’'ordre deI'es-
paceinter-électrode, c’est-a-dire de 20 um. Pour simuler ce phénomene, ledomaine
numérique doit avoir une taille caractéristique comparable afin que lestemps de cal-
cul soientraisonnables. Or, pour les calculs de mécanique des fluides, les conditions
aux limites a de telles échelles ne sont pas facilement accessibles. Afin de calculer
ces conditions aux limites, et d’initier le calcul a I'échelle des électrodes, un calcul
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a plus grande échelle doit étre réalisé au préalable. Cette approche multiphysique
du probléme est décrite dans la Figure 4.1. Expérimentalement, le débit traversant
la chambre du capteur est maitrisée. C’est donc I'écoulement autour du capteur qui
permettra de caractériser '’écoulement en premier lieu.

1. Calcul du champ de vitesse 2. Calcul du champ de vitesse et
al'échelle ducapteur du a l'échelle des électrodes

0

[
[
[
[
[
[ électrodes |
' demassel
| |
|
|
I
|
I

1/

Figure 4.1 — Approche multiphysique pour le calcul en dynamique des fluides computa-
tionnelle.

A Téchelle du capteur, le champ de vitesse stationnaire a été calculé en 3D
avec ANSYS Fluent et une méthode aux volumes finis (¢f. Section 4.2). A I'échelle
des électrodes, le calcul du champ de vitesse en 2D est intégré au suivi lagrangien
et a été calculé avec une méthode de Boltzmann sur réseau (cf. Section 4.2).

4.1.4 Approche multi-physiques

Les forces générées a la fois par un champ électrique et un champ de vitesse
nécessitent une approche multi-physique. Les particules sont supposées suffisament
fines et peu chargées pour ne pas influencer E et u. En revanche, leur dépot sous
forme de dendrites ou de ponts est considéré comme étant suffisamment important
pour perturber a la fois 'écoulement etle champ électrique. En outre, Teikeet al. ont
montré qu'un couplage du dépot des particules sur les électrodes avec I'électrosta-
tique et le calcul de’écoulement était indispensable pour modéliser la construction
d’une dendrite entre les deux électrodes d’'un capteur résistif. Le modele de capta-
tion développé icis’inspire donc de ces conclusions, commele montre le diagramme
logique de la Figure 4.2.

Le calcul est d’abord initialisé avec les parametres physiques et géométriques
(distance inter-électrode, tension de polarisation, vitesse de I'’écoulement, etc.). La
position des particules, ainsi que leur vitesse sont initialisées. Cette étape est appelée
pre-process. Lorsque les particules sont injectées, le bilan des forces est calculé a
chaque pasdetemps pour en déduire leur position au pas suivant. Un test de collision
entreles particuleset les électrodes ou les dendrites croissantes est aussi accomplia
chaque pas de temps. S’il s’avere positif, le champ de vitesse et le champ électrique
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Pre process Post process
> Enregistrement

1
1 1
1 1
1 1
1 1
1 1
1
: C hamé de vitesses i
i |
1 1
[}
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Champélectrique

alcul de position

Champeélectrique

Champ de vitesse

Figure 4.2 — Algorithme simplifié du modele de captation.

sont mis a jour en tenant compte de I'influence du dépot. Cette étape constitue le
coeur du modele, c’est le process. Les données d’intérét sont enregistrées et post-
traitées au cours du post process.

Leterme « modéle de dépot » désignel'implémentation del’accumulation des
particules sur la surface des électrodes (cf. Section 4.5.4). Le modéle de captation
désigne quant a lui le calcul de trajectoire et le modele de dép6t.

4.2 Champ de vitessesal’échelledu capteur

L’étude de la dynamique desfluides au voisinage du capteur permet d’évaluer
la force de trainée agissant surles particules. Pourestimerle champstationnaire de
vitesse du gaz dans la chambre du capteur utilisée lors des expériences, nous avons
eu recours a une simulation numérique macroscopique, de notre systeme complet.
Ceci a permis de choisir des conditions aux limites réalistes pour les simulations
numeériques a I’échelle des électrodes (microscopique).

4.2.1 Meéthodes numériques

Equations de Navier-Stokes Les équations de Navier-Stokes décriventle com -
portement desfluides a traversleurs grandeurs macroscopiques (pression P, vitesse
uet masse volumique p). Sousleur forme tridimensionnelle, incompressible et iso-
therme, elles se présentent sousla forme del’équation de continuité etdel’équation
debilan dela quantitéde mouvement [120]. L'écoulement étantisotherme, 'équation
de I’énergie n’est pas résolue.

o, _
ot Vi(pw) =0 (4.1)
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opu +

ot
Ou udésignela vitesse, Eunterme de force volumique agissant surl’écoulement et

Tle tenseur des contraintes. Ce dernier s’écrit :

T=n (-u+-u")—2-- (_lZi)l (4.3)
V V 3V

V- (ouw) = —Vp+V - t+pg+F (4.2)

O 75 est la viscosité dynamique du fluide et I le tenseur unité.

soot sensor
80 mm
pressure
outlet
40 mm
(a) Conditions aux limites (b) Raffinage du maillage dans le voisinage du capteur
Figure 4.3 — Conditions aux limites, dimensions et maillage pour le calcul du champ sta-

tionnaire de vitesse a l’échelle du capteur.

Conditions aux limites Le domaine de calcul a été défini de facon a reproduire
les conditions opératoires présentées dans le Chapitre 2. Ceci concerne les dimensions
de la chambre du capteur, du capteurlui-méme ainsi que la température del’air. La
vitesse moyennedel’airdansun cylindre de 9 mmtraversé parun débitde 1.5 1/ min
est de 0.4 m/s, invariant avec le temps. Cela constituera la condition de vitesse
imposée a 'entrée du cylindre. A la sortie du cylindre, une pression relative nulle
est imposée. Les parois du cylindre, ainsi queles faces du capteur sont caractérisées
par une condition de non-glissement (cf. Figure 4.3). Pour de I'air a 180 °C, sa
masse volumique est de pr = 0.7794 kg/m?, sa viscosité cinématique est de vx =
3.2 X 1072 n?/ s, le nombre de Reynolds est donc de Re=110. L’écoulement est par
conséquent laminaire. Dans ces conditions, les équations de Navier-Stokes peuvent
étre simplifiées pour en faciliterla résolution. Les équations (4.1) et (4.2) dansle cas
d’un écoulement tridimensionnel, stationnaire, laminaire et isotherme deviennent
ainsirespectivement :

V-u=0 (4.4)
PU - (uu) = -Vp+V -T+pg+ F (4.5)

Solveur ANSY S Fluent dispose d'un solveur qui résoud ces équations. Le solveur
utilisé repose sur une méthode aux volumes finis, et un pressure-based solver a été
choisien particulier pour sa capacité a résoudre un écoulement incompressible (cf.
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Annexe H). Les solutions étudiées dans la suite de ce travail convergent et le résidu
est inférieura 10>,

Maillage La géométrie a été réalisée avec l'outil DesignModeler, et le maillage a
été concgu grace a ANSYS Meshing. Lemaillage est illustré par une vueisométrique
focalisée sur la surface du support du capteur (c¢f. Figure 4.3), qui montre le raffi-
nement. Sur cette surface, la taille caractéristique des mailles est fixée a 80 umavec
un taux de croissance de 1.2. En dehors de cette zone, la taille de base est de 6 mm.
Lemaillage compte 85923 noeuds et 459 184 éléments.

4.2.2 Résultats

La Figure 4.4 (a) donne une vue d’ensemble de '’écoulement au voisnage du
capteur. La norme de la vitesse y est représentée dans le plan yOz. Sur la Fi-
gure 4.4 (b),lechamp desvitesses indique quele flux accélere sousle capteur, ce qui
est dii a la réduction de la section de passage. L’écoulement décolle au niveau de la
levre amont du capteur, résultant en une zone de recirculation derriere son support.
La zone correspondant a I'élément sensible du capteur est située face au flux lorsdes
essais. Il est représenté par le rectangle noir sur la Figure 4.4. Cest dans cette zone
de I'écoulement sur laquelle nous avons porter notre attention. Sur la Figure 4.5,
la norme de la vitesse du fluide a été tracée a 100 um au-dessus de la surface du
capteur. En particulier, les surfaces correspondant a la projection du support du
capteur et de I'élément sensible sont représentées par des pointillés. Comme on peut
le voir, cette vitesse peut varier de 0.01 m/s a 0.19 m/ s en fonction de la zone ou
l'on se positionne a la surface du capteur.

S O XA OO XD DD D O O XN O H > DL DNV P
PP b W PP A D Sy PP P F L LTI PP
| Y D = ~ n

Norme de la vitesse (m.s™) Norme de la vitesse (m.s?)

(a) Vueglobale (b) Vue de profil

Figure 4.4 — Champ de vitesse (norme) dans la chambre du capteur calculé dans des
conditions proches de [I’expérience.

La Figure 4.6 représente les composantes de la vitesse en fonction de la hauteur
h par rapport au capteur, selon 'axe —z (cf. Figure 4.4). L'origine des hauteurs

Y
ZA—T
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Figure 4.5 — Coutours de la vitesse dans le plan situé 100 um au-dessus de la surface du
capteur. Les pointillés désignent 1'emplacement de 'élément sensible.

représente donc la surface du capteur. Les différentes courbes correspondent a la
vitesse le long des axes normaux a la surface du capteur et passant par des points
positionnés a équidistance des bords du support. Ils sont régulierement espacés de
500 umet sont représentés par des croix blanches sur la Figure 4.5 (d), repérées de
A a G. Du fait de la condition de non-glissement, la vitesse est nulle a la surface du
capteur. Nous ferons parailleurs ’hypothese que pourune hauteursuffisamentpetite
(jusqu’a 150 um) la vitesse évolue de facon linéaire par rapport a la hauteur. Cette
hypothése permettra parla suite de modéliser 'écoulement auvoisinage du capteur
parun écoulement de Couette ! afin de simplifier les calculs. La mémehypothése est
utilisée dans le travail de Teike et al. [35].

Au voisinage des électrodes, la modélisation par un écoulement de Couette
facilite les calculs, mais il faut remarquer qu’il s’agit d'une approximation forte. En

1. Nom donné a un écoulement entre deux plaques engendré par un cisaillement. L’'une des
plaques étant mobile, ’autre fixedansle référentiel du laboratoire. Il s’agit d'une solution analytique
simple des équations de Navier-Stokes, conduisant a un profil des vitesses #x, y) = ux(y) @linéaire.
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effet, la Figure 4.6 montre que silacomposantenormale au capteur u; estinférieurea
0.03m.s~! si z <150 um, elle n’est pas pour autant strictement négligeable devant
sa composante tangentielle uy. Néanmoins, cette approximation est d’autant plus
vraie que l'on se rapproche de la surface du capteur. Il faudra en tenir compte dans
les calculs de trajectoires, et veiller a étudier les particules en deca de 100 um.
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Figure 4.6 — Prfils de vitesse en fonction de la hauteur par rapport a 1’élément sensible.
Chaque courbe représente la vitesse calculée a partir des points représentés par une croix sur
la Figure 4.5.

4.3 Champ devitesses al’échelle des électrodes

L’écoulement au voisinage des électrodes est modélisé par un écoulement de
Couette dont la valeur de la vitesse de cisaillement wcis est donnée par le calcul
a I’échelle du capteur : ucis € [0.05; 0.2] m.s~!. La méthode de Boltzmann sur
réseau a permis de calculer le champ de vitesse. L’avantage de cette méthode est sa
souplesse : il est facile de modifierla géométrie des électrodes pour y modéliser un



43. Champ de vitesses a l'échelle des électrodes 105

dépot, et de tenir compte de son influence surl’écoulement[35]. Le code développé
au cours de cette étude exploite directement la méthode de Boltzmann sur réseau,
c’est pourquoinous commencerons par en introduire la théorie et 'implémentation.
Notons toutefois qu'une approche analogue basée sur un solveur aux volumes finis
aurait pu étre envisagée.

4.3.1 Meéthode de Bolzmann sur réseau
Equation de Boltzmann

La méthode de Boltzmann sur réseau, abbrégée par LBM (lattice Boltzmann
method) permet, comme les équations de Navier-Stokes, de déterminer les grandeurs
macroscopiques que sont la densité, la vitesse et la pression d'un fluide. Toutefois,
I'équation résolue par cette méthode numeérique est basée sur la distribution des
vitesses des molécules dans un fluide, appelées vitesses microscopiques, notée &.
L’objectif est de calculer les grandeurs macroscopiques a partir de £ L’équation de
Boltzmann, sur laquelle la LBM est basée, d¢crit le comportement spatial et tem-

X,— ,quireprésente la probabilité qu'une

molécule, au temps ¢ et a la position x, ait une vitesse €. C’est une grandeur dite
mésoscopique. L’équation de Boltzmann s’écrit :

of , ~
& gf+E - f=0 (4.6)
AR

Le terme E - yf représente I'action d'une force volumique £ sur la fonction f.

L operateur différentiel 7, se rapporte a 'espace des vitesses microscopiques. Son
expression sera détaillée plus loin, lors de la discrétisation de I'équation de Boltz-
mann. Le premier terme de la relation (4.6) décrit I'’évolution temporelle de f, le
deuxieme est le terme d’advection et représente son évolution spatiale. Le membre
de droite, Q, est appelé terme de collision. 11 décrit la facon dont la fonction de dis-
tribution févoluelorsde la collision des moléculesentre elles. Denombreux termes
de collision sont présentsdans la littérature, et permettent chacun d’étudierdescas
différents. Le plus répandu et le plus simple est le terme de Bhatnagar-Gross-Krook
(BGK) qui sécrit : 1

-f ) (4.7)
Ou treprésente le temps de relaxatlon que met une distribution f pour atteindre
un équilibre f*9. Le temps de relaxation dépend du fluide, et c’est a travers ce
parametre que le fluide simulé est représenté dans la LBM. En 1916 puis 1917, Syd-
ney Chapmanet David Enskog développerent, indépendamment 'un del’autre, une
théorie selon laquelle il est possible de redémontrer les équations de I’hydrodyna-
mique (Navier-Stokes) en développant’équation de Boltzmann. Pour respecter les
conditions définies dans la théorie de Chapman-Enskog,le temps derelaxation doit
respecter la relation :

v == (2T - A9 (4.8)

Ou vr est la viscosité cinématique du ﬂulde, c est la vitesse de maille définie par
~= fx Atle pas de temps et Ax le parametre de maille.
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Enfin, pour obtenir les grandeurs microscopiques que sont la densité et la
quantité de mouvement, il est nécessaire d'intégrer la fonction de distribution et la
vitesse microscopique :

r
p= fdé (4.9)

r

pv = f&dé (4.10)

Equation de Boltzmann sur réseau

Pour résoudre 'équation de Boltzmann il faut la discrétiser et c’est la raison
pour laquelle on parle de méthode sur réseau. La discrétisation sera opérée sur le
temps et 'espace. L'espace est discrétisé par un maillage carré, dont chaque maille
représente un volume de fluide rempli de molécules dont la vitesse £ respecte la
fonction de distribution f. Enfin, les vitesses £sont aussi discrétisées par § = eic.
C’est a ces directions que font référence les indices i de la fonction de distribution
fi(x, 9). Laversion discrete de 'équation (4.6), aussiappelée équation de Boltzmann
sur réseau et abbrégée par LBE (lattice Boltzmann equation) est donnée par :

At eq
Silx +§At t+A) — file § = —  (flx, ) —fi (x9)+Si(x 9 (4.11)

Ou Si représente le terme source décrivant le terme E- Vg(f del'équation (4.6). /5
est la fonction de distribution a I'équilibre et s’exprime par :

q e-u (e-uw? 5

Avec cs = 17c=la « vitesse du son ». Il existe différents schémas de discrétisation :
D2Q9, D3Q15, ..., DnQm. Le coefficient nfait référence a la dimension de I'espace
(¢f. Figure 4.7) tandis quel'indice mévoquele nombre dedirections de propagation
grace auxquelles est représentée £ Dans I'étude présentée ici, le modele D2Qg sera
utilisé. Il existe desmodeles en deux dimensions qui utilisent une discrétisation plus
fine des vitesses microscopiques. Leur utilisation est spécifique a des cas d’écoule-
ments compressibles (étude des ondes de choc par exemple). Nous avons vu plus haut
queles vitesses en jeu dansnotre systéeme étaient suffisament faibles pour supposer
I'hypothése d'un écoulement incompressible. Dans ce schéma de discrétisation, les

& © &
63 \ ‘ .
&y & €g

Figure 4.7 — Discrétisation des vitesses dans le schéma D2Q9.
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directions des vitesses discretes sont donnéespar :

O
H 0 sii=0
ﬂ 0
_ 0 -1 0 C e f1.9.7
e . 1 0 0 1 sii={1;2;3;4} (4.13)
g 171 -1 -1 sii={56;7;8}
u ) 1 -1 1

De plus, la fonction fi est pondérée par le coefficient wi, qui varie en fonction de la
direction i de la vitesse :

L 4/9  sii=0
wi= 1/9 sii={1;2;3;4} (4.14)
H'1/36 sii= {5:6;7;8}

Enfin, le terme de forcage Si a été exprimé par Kupershtokh et al.[121] en
fonction de la vitesse d'une particule fluide a I'équilibre apres un temps t, désignée
par u®%dans la relation :

S = feiq (0, u% + Au) —feiq (o, u°%) (4.15)

OuAu= % et E la force volumique agissant sur le fluide. De plus, d’apres le

principe fondamental de la dynamique, u®%=u+ %.

Le développement du code de calcul a été écrit en Matlab et s'inspire directe-
ment de la version disponible sur le site web du projet de recherche Palabos[122].
Seules la géométrie et les conditions aux limites ont été modifiées afin qu’elles soient
adaptées a nos calculs.

4.3.2 Domaine de calcul et conditions aux limites

L'objectif est ici de simuler '’écoulement de I'air porteur des nanoparticules
au voisinage direct des électrodes. Le domaine de calcul sera présenté dans un pre-
mier temps. Pour résoudre I'équation de Boltzmann sur réseau, il faut définir des
conditions aux limites. Nous définirons donc les conditions aux limitesainsi queles
hypothéses qui en justifient'usage.

Domaine de calcul Commel'indiquela Figure 4.8,1e domaine de calculnecom-
prend pas I'ensemble de la surface du capteur mais seulement un motif élémentaire.
Ilest possible d’obtenir la vitesse a n'importe quel point de la surface par une simple
duplication du domaine. Cecipermet de restreindre les calculsa unezonede 60 um
par 150 um, ce qui rend le calcul moins cotiteux et permet d’utiliser un maillage
plus fin. En effet, le parametre de maille utilisé est de Ax=500 nm.

Périodicité La condition de périodicité permet de créer une continuité entredeux
parois : la matiere qui sort du domaine par I'une rentre par 'autre simultanément.
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cisaillement
u(t/X/y:LY) = Udis

el
périodicité A

\ lu(f=0/X/y)=uJiy
X L

y
UY(t=0/X/y)= 0
électrodes
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.- O
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Figure 4.8 — Domuaine de calcul (en vert) et conditions aux limites utilisées pour les calculs
du champ de vitesse. Les dimensions du domaine sont de 60 um par 150 um

En pratique, cela se traduit en égalant les fonctions de distributions fi en jeu a
chacune deslimites périodiques. En théorie, cela revient a supposer que le domaine
est infini. Cela peut se justifier par la comparaison des échelles : une maille a une
largeur de 60 um, ce qui est petit devant la largeur totale de I'élément sensible, qui
est de 3 mm.

Condition de non-glissement La condition de non-glissement, aussi appelée
condition de vitesse nulle aux parois, permet de modéliser I'action d'une paroi solide
sur le fluide. Elle est désignée, en LBM, par la condition de type full way bounce
back (FWBB). Il s’agit dune condition qui impose simplement aux fonctions de
distribution de rebondir de facon spéculaire sur les parois. Cette condition est utilisée
pour représenter I'influence des électrodes et du substrat sur I'’écoulement. Dans
la littérature, elle est aussi utilisée pour modéliser le dépot des particules sur les
électrodes [35]. Cela consiste a modifier les conditions aux limites d'une maille et
d’y imposer une condition de FWBB, puis de recalculer le champ de vitesse. En
pratique, cette méthode est instable numériquement si le calcul est initialisé par la
solution au temps t— 1. Pour éviter cela, une initialisation partielle du domaine de
calcul est faite sur 75 % de sa hauteur, afin d’éviter qu'une dendrite n’empiéte sur
la zoneinitialisée.

Une solution alternative consiste a appliquer un terme source de force volu-
mique, comme la relation (4.15) le suggere. Cette méthode a été implémentée mais
son utilisation n’a pas été validée car des probléemes de stabilité numérique ont été
rencontrés lorsque le terme source était trop élevé (au-dela de 20 % de la force de
trainée d’'une particule).

Vitesse imposée Pourmettreen mouvementl'air dansnotre domainede calcul,
un cisaillement wucis = u(y = Ly) a été imposé sur la frontiere nord. Latt et al.
ont examiné plusieurs types de conditions aux limites et les ont classées en deux
groupes. Les méthodes qui sont précises pour des écoulements a haut nombre de
Reynolds (500 - 10 000) et celles qui conviennent a des nombres de Reynolds plus
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faibles (jusqu’a 100) [123].

Pour choisir la méthode adéquate, il faut donc commencer par calculer le
nombre de Reynolds dansl’écoulement que noussouhaitons simuler. Pourun écou-
lement d’air & 180 °C (1 =3.2 X 10> m2/s) dans notre domaine de calcul (Ly =
150 um), et en considérant les vitesses calculées dans le paragraphe 4.2, le nombre
de Reynolds est compris entre Re=0.3 et Re=1.

Compte tenu du nombre de Reynolds faible, c’est la méthode de Zou et He
[124] qui a été utilisée. Cette méthode compte parmi les plus populaires et figure
effectivement comme la méthodela plus pertinente pour des calculs 2D mettant en
jeu un nombre de Reynolds faible [123]. Notons que la méthode de Inamuro et al.

[125] est aussi pertinente dans unetelle situation.

4.3.3 Résultats

Une fois le domaine de calcul défini, les conditions aux limites choisies et
implémentées dans le code de calcul, le champ de vitesses a été calculé. Le nombre
de parametres d’entrée de ce calcul est relativement faible, et leurs noms et leurs
valeurs sont résumés dans la Table 4.1.

Grandeur Symbole Valeur Unité

Hauteur Ly 150 um

Largeur Ly 60 um

Hauteur des électrodes helec 10 um
Longueur des électrodes Lelec 40 um
Distance inter-électrode die 20 um
Parameétre de maille Nx 0.5 um
Viscosité cinématique (180 °C) Ut 32x105 m¥/s

Tem ps de relaxation adimensionné T 0.6 -

Vitesse de cisaillement Ucis 0.06 m/s

Table 4.1 — Résumé des parametres des simulations.

0.06 150
0.05
10.04 100
g
003 I
=N
0.02 50
0.01
0 0
60 120 180 240 0 60 120 180 240
x [pm] z [pm]
(a) Composante ux (b) Composante wy

Figure 4.9 — Composantes du champ de vitesse (en m/s) au voisinage des électrodes.

Les Figures 4.9 (a) et (b) représentent respectivement les composantes ux
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et uy de la vitesse de l'air au voisinage des électrodes. On peut constater que la
composante ux est prédominante sur uy. Ceci est simplement dii a la nature de
I’écoulement (écoulement de Couette, ou écoulement en cisaillement) et a la faible
hauteur des électrodes. De ce fait, le modele représenté ici revient a modéliser la
force de trainée des particules comme une force dont la direction est horizontale
et dont la norme diminue jusqu’a s'annuler a quelques microns des électrodes. Ce
modele a été validé par une comparaison avecles résultats obtenus par le logiciel
commercial Fluent pour la méme géomeétrie, le méme fluide et la méme vitesse de
cisaillement (cf. Annexes E). L'avantage de cette méthode est qu’elle est codée dans
I'environnement Matlab, ce qui facilite grandement la gestion du dépot et la mise a
jour du champ de vitesse. De plus, la méthode de Boltzmann sur réseau permet de
modifier facilement la nature d'une maille de I'état fluide a I'état solide.

4.4 Champ etforcesélectriques

L’environnement dans lequel les particules de suie évoluent est soumis a un
champélectrique. L’étude bibliographique nousa montré que les particulesy étaient
sensibles car elles sont porteuses de charges, mais pasuniquement. Aussi, pour mo-
déliser leur mouvement, il est indispensable de calculer le champ électrique généré
pardesélectrodesinterdigitées.

4.4.1 Résolution de ’équation de Poisson

Le calcul du champ électrique se fait de facon classique par la résolution de
I’équation de Poisson, qui exprimele potentiel électrique V en fonction de la distri-
bution de charge pet de la permittivité du vide «p :

Oc
D.V=-— (4.16)
£0
Une fois le potentiel électrique déterminé, il est possible de retrouver le champ
électrique grace a la relation :
E=—vyV (4.17)

En pratique, le calcul du potentiel peut étre effectué grace a une méthode des élé-
mentsfinis. I1s’agit d'une méthode numériquepermettant la résolution d’équations
aux dérivées partielles. Le logiciel Finite Element Method Magnetics (FEMM), dé-
veloppé par David Meeker [126] a été utilisé dans ce projet. Il permet de réaliser
des calculs d’électrostatique en deux dimensions et par conséquent convient a notre
application. Par ailleurs, il a 'avantage de pouvoir s’interfacer tres facilement dans
I’'environnement Matlab, ce qui a grandement sim plifié le développement du code de
calcul. En effet, les calculs sont pensés pour pouvoir étre lancés ou modifiés directe-
ment depuis une fonction Matlab, ce qui est tres utile dans notre contexte.

4.4.2 Domaine de calcul et conditions aux limites

Le domaine de calcul utilisé pour évaluer le champ électrique au voisinage
des électrodes est sensiblement différent de celui utilisé pour le calcul du champ
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V=0V

périodicité

électrodesde masse électrodes polarisées

V=0V Vo

(-

X o1+ 10+ Lo 1.

Figure 4.10 — Conditions aux limites et domaine de calcul utilisés pour les calculs d’élec-
trostatique. Les dimensions du domaine sont de 240 um par 1000 um.

de vitesse. En effet, le motif élémentaire du domaine de calcul est différent car il
faut cette fois tenir compte de la polarisation des électrodes. Le capteur possede
un motif quise caractérise par une alternance de deux électrodes polarisées suivant
deux électrodes liées a la masse. La Figure 4.10 représente la maille élémentaire
d’un tel motif. Sur cette figure sont aussi représentéesles conditions aux limites. La
périodicité a été utilisée pour mimer la grande largeur du motif, comme expliqué
précédemment. Les électrodes polarisées sont modélisées par une tension imposée
tandis queles électrodesreliées a la masse sont représentées par une tension imposée
nulle [35].

Les conditions aux limites pour décrire le dépot de particule de suie sont les
mémes que celles utilisées pour les électrodes. Des éléments carrés, dont les cotés
sont affectés par unetensionimposée, représententles particules qui se sont déposées
sur les électrodes. Ces carrés sont positionné a 'emplacement de la collision des
particules avec les électrodes, comme cela sera décrit dans la Section 4.5.4 portant
sur le modele de collision. Les éléments carrés constituant les dendrites héritent de
la mémetension de polarisation quel’électrode alaquelle elles sont rattachées. C’est
ainsi quele dépot des particules est couplé avecle champ électrique [35].

Enfin, I'infini en électrostatique se modélise par une condition de potentiel
nul. La paroi supérieure représente cette condition et est positionnée suffisament
loin (1000 um) pour ne pas influencer le champ généré par les électrodes. Ainsi, a
l'infini le champ électrique est constant car le potentiel électrique est nul.

4.4.3 Résultats

Dans ce paragraphe, nous nous intéresserons a deux grandeurs : le champ
électrique lui-méme, noté E, ainsi que le gradient du champ électrique au carré
V(E?). Cette seconde grandeur est particuliérement importante dans 'analyse de
la diélectrophorese (DEP) puisque la force diélectrophorétique y est directement
proportionnelle (¢f. Section 1.6.5).

Notons tout d’abord que le domaine de calcul a une hauteur de 1000 um(cf.
Figure 4.10) mais queles composantesdu champ E nesontreprésentéesicique sur
une portion du domaine. Cette portion correspond a lahauteur du domaine de calcul
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Figure 4.11 — Champ électrique (en V/m) au voisinage des électrodes.

du champdevitesse (c’est-a-dire 150 um) et permet une meilleure visualisation. De
plus, les calculs présentés ici correspondent au champ électrique généré par des
électrodes polarisées sous 20 V. Dansle reste de I'étude ce parameétre seraamenéa
évoluer maisl’allure du champ demeurerainchangée. Seuleslesvaleurs évolueront.

LesFigures 4.11 (a) et (b) représentent les composantes du champ Eet on peut
constater qu’en termede valeur, elles sontdu mémeordre de grandeur, contrairement
a la vitesse. La Figure 4.11 (c) montre quant a elle la norme du champ électrique au
voisinage du capteur. Ce dernier est intense entre les électrodes puis diminue jusqu’a
unevaleurconstantede 3,03% 10%V/ ma 200 umdela surface des électrodes. De plus,
les lignes de champ sont orientées depuis les électrodes positives vers les électrodes
liées a la masse. En supposant qu’elles ne sont soumises qu’a la force de Coulomb,
les particules chargées a proximité du capteur sont amenées a migrer différement
en fonction deleur signe. Les particules négatives sont attirées inconditionnellement
verslesélectrodes polarisées. Les particules positives, quant a elles, sont repoussées
dans la zone A et attirées par les électrodes reliées a la masse dans la zone B.
L’'influence de la force de Coulomb est donc symétrique dans la zone B, mais pas
dansla zone A, qui est aussi la zone ou le champ est le moins intense.

La Figure 4.11 (d) représente le gradient du champ électrique élevé au carré.

240

240
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Sa norme a été transformée parla fonction logarithme afin d’en améliorerla visua-
lisation. En effet, la grandeur /v (E?)/ est trés élevée aux coins des électrodes. Ce
calcul permet de mettre en évidence deux propriétés remarquables du champy (E2).
La premieére est que la force générée par ce champ est dirigée vers les électrodes, et
en particulier versleurs angles, car c’estla que le champélectrique est le plus élevé.
C’estunelocalisation qui semble, d’apresles clichés pris au microscope électronique,
étre un site de dépot préférentiel. Ce mécanisme augmente 'effet de pointe mis en
évidence par Teike et al. [35], qui avait alors été attribué a 'électrophorese unique-
ment.

La seconde propriété est que la direction de y(E?) est indifférenciée par rap-
port au signe des électrodes. En effet, que les électrodes soient positives ot négatives,
la force de diélectrophorése dirige les particules vers leurs angles indépendamment du
signe de leur charge. Ceci permettrait au pont de croitre des deux c6tés de 'espace
inter-électrode afin d’'acheverla constructiond’'un pont plusaisément.

4.4.4 Forces électriques

Si ces calculs permettent de mieux comprendre les champs responsables de
I’électrophorese et la diélectrophorese, ils ne permettent pas d’évaluer les forces en
elles-mémes. Les expressions de la force de Coulomb et de la force diélectropho-
retique ont été introduites lors de I’étude bibliographique. Pour les comparer, les
uniques prérequis numériques sont le champ électrique, I'expression des forces et les
constantes permettant de représenter les particules (cf. Section 4.5.1).
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P N P E
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10—16 _FDEP(GOO nm) 10—18 _FDEP(GOO nm) [
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Figure 4.12 — Compamison de la force de Coulomb et de la force de diélectrophorése
agissant sur des particules sphériques de différents diameétres compris entre 100 et 700 nm
(Vpol =60 V).

La Figure 4.12représenteles forces calculées directement a partir des champs
représentés sur les Figures 4.11 (c) et (d). La Figure 4.12 (a) représente les forces
calculéesle long de 'axe horizontal dordonnée y= 11 ymau-dessus des électrodes.
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La Figure4.12(b), quant aelle, représente les forces calculéeslelong de'axe vertical
d’abscisse x = 51.5 um. Les axes ont été choisis car ils passent par les valeurs
maximales du champ E et vE?. La force de Coulomb ne varie pas en fonction
de la taille et a été représentée pour une particule porteuse d'une unique charge
élémentaire e. Elle est ici comparée a la force diélectrophorétique évaluée pour des
particules sphériques de diametres différents. On peut ainsi constater qu’au voisinage
du capteur, pour une tension de polarisation Vpo = 60 V, la force de DEP est
inférieure de deux ordres de grandeur a la force de Coulomb pour des particules de
100 nm. Néanmoins, pour des particules de 200 nm, les forces ont le méme ordre
de grandeur, et la diélectrophorese prend le pas sur la force de Coulomb pour un
diametre supérieur a 300 nm.
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Figure 4.13 — Comparaison de la DEP et de la force de Coulomb pour différentes tensions
de polarisation et diamétre de particule. Les forces ont été calculées au pont x = 51.5 um
et y=11 um, la on leur norme est la plus élevée.

La Figure 4.13 permet d’analyser lesimpacts couplés dela taille des particules
et de la tension de polarisation. Le rapport Fbep /Ft représenté ici a été calculé
au point ou les normes de ces forces sont les plus élevées, au voisinage direct des
électrodes. On peuty remarquer que lorsque la tension de polarisation augmente,
la force de DEP augmente plus rapidement que la force de Coulomb au voisinage
du capteur. Toutefois, la force de Coulomb a un rayon d’action plus important (cf.
Figure 4.12 (b)). Enthéorie, pourune tensionsuffisament grande, ladiélectrophorese
peut donc étre le mécanisme de captation principal des particules de suie a courte
portée, et quel quesoit leur diametre.

4.5 Approche lagrangienne

Apres avoir défini notre systeme d’étude, nous nous intéresserons aux mé-
canismes qui influencent la diffusion de I'aérosol de suie. Dans le Chapitre 1, un
inventaire des forces agissant sur les particules de suie a été réalisé (cf. Section 1.6).
Chacune des forces agissant sur les particules de suie ont une intensité qui dépend
de nombreux parametres, tels que leur taille, leur masse, leur dimension fractale,
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leurs propriétés électriques et thermiques... Le milieu dans lequel elles évoluent les
affecte également. Ainsi, la nature du fluide, son champ de vitesse et de température
mais aussi le champ électrique ontun impact sur les particules de suie.

L’objectif de ce paragraphe est de présenter les principales forcesen jeu, sur la
base de notre étude bibliographique. Puis, nous nous pencherons sur les méthodes
numériques utilisées dansce travail pour résoudre’équation du mouvement. L’en-
semble des méthodes permettant de calculer les trajectoires des particules et de
coupler leur dépot avec les autres physiques est désigné par le terme « modele de
captation ».

4.5.1 Modélisation d’une particule de suie

Masse volumique Dans ce travail, les particules de suie sont modélisées par des
points. Ils représentent des sphéres de densité pp comprise entre 1300 kg/m’ et
500 kg/ n? pour des diamétres de mobilité compris entre 50 nmet 500 nm(respec-
tivement). En effet, Yonet al. ont montré que les particules de suie générées par
un mini-CAST voient leur densité effective diminuer avecl’augmentation de leur
diametre de mobilité électrique [55], du fait de leur caractere fractal. Pourle point
de fonctionnement du miniCAST le plus proche de nos conditions expérimentales
(cf. Table 4.2),1a densité effective d'une particle de diameétre de mobilité de 100 nm
est de 800 kg/m3. Cette valeur nous servira de référence pour résoudre 'équation
du mouvement car elle permet de tenir compte du caractere fractal des particules
et de son impact sur leur masse.

Débits PF1 PF4 Yon etal.

(1) (2) (1) (4)
Propane 3.6 3.6 3.6 3.6 3.6 3
Azote 0 9 0 0 0 12
Air (oxidation) 93 90 90 69 60 72
Densitéa100nm - - 800 1000 1050 500

Table 4.2 — Comparaison des points de fonctionnement utilisées par Yon et al. [55]. Les
débits sont en 1/ heure et les densités en kg/m’.

Nombres adimensionnés Le nombre de Reynolds est le rapport entre I'inertie
de la particule et les forces visqueuses. I1 est défini par :

udp

Rep= (4.18)

UF
Ou uest la vitesse du fluide. Dansle domaine de calcul tel qu’il est défini pour le
calcul du champ de vitesse, le fluide n’atteint pas une vitesse supérieure a 0.2 m/ s.
Le nombre de Reynolds dans ces conditions varie entre Rep= 6.2 X 104 pour
une particule de 100 nmet Rep = 6.2 X 1073 pour une particule de 1 um. Ainsi,
I'écoulement autour de telles particules est dominé par les effets visqueux.

Le nombre de Stokes caractérise le comportement d'une particule dans un
écoulement, au voisinage d'un obstacle. Sile nombre de Stokes, noté Stk est tel que
Stk « 1, la particule suit les lignes de courant. A l'inverse, si Stk » 1, elle s’en
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détachera dansleszones ot le fluide ralentibrusquement. I1s’exprime par:
Stic = L) (4.19)

Ou t est le temps de relaxation d'une particule, qui correspond au temps carac-
téristique que met une particule en chute libre (uniquement soumise a sa trainée)
pour atteindre sa vitesse limite. Dans le cas 0},’2 le nombre de Reynolds est tel que

Re« 1, cetemps caractéristique vaut: o= '1'8_ Dansle casd’une particule de suie
au voisinage des électrodes, le nombre de Stokes est comprisentre Stk =1.8 x 10~4
pour une particule de 100nmet Stk= 1.8 X 10~2 pour une particule de 1 um. Dans
notre cas, les suies suiventdoncles lignes de courant et ne sont pas déviées par leur
propre inertie. Seules des forces extérieures sonta mémedeles en dévier.

Propriétés diélectriques La polarisabilité des particules de suie est modélisée
par le facteur de Clausius-Mossotti (¢f. Section 1.6.5). Dansle cas d'un aérosol de
suie, on peut remarquer que la permittivité du milieu em est proche dela permittivité
du vide & : on a que em = 1.006 X 0. De plus, le facteur de Claus1us Mossotti

pour une partlcule dans un champ électrique continu est donné par 2;’: et est
proche de 1. En effet, pour une particule de suie dans l'air gp » Om Ce facteur
est amené a évoluer avecla fréquence du champ électrique, comme on peut le voir
sur la Figure 4.14. Toutefois, sa valeur reste stable jusqu’a 1012 Hz quels que soit la
conductivité de la particule. En pratique, nous nous placerons toujours dans le cas
ou f« 1012 Hz.

1.2
T 1
— — 200 S/m
= 1000 S/m
= 0.8[| 1500 'S/m
= — 2000 S/m
~ 0.6
0.4
10° 101 10%°
flH?Z]

Figure 4.14 — Partie réelle du facteur de Clausius-Mossotti pour différentes conductivités
électrique de la particule.

Le calcul du facteur de Clausius-Mossotti repose sur la comparaison entre
les conductivités de la particule et du médium, ce qui nous procure une certaine
confiance dans sa valeur. Par conséquent, le manque de données concernant la
conductivité électrique des suies ne jouent pas un réle déterminant dans la pré-
cision des calculs. Ceci est vrai uniquement si I'écart entrela conductivité du fluide
e} la oconduct1v1te dela particule est significativement différent. Ici, op » om etdonc
= 1.

Op+20m
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4.5.2 Equation du mouvement

Pour étudier le mouvement d'un objet ponctuel, le systeme d’équations diffé-
rentielles a résoudre est le principe fondamental dela dynamique, quis’écrit :

dt v (4.20)
dv 4.
P+ Eyag + EC + Ebep + HL

3
I

Dans ce modele, les forces en jeu correspondent a celles qui sont étudiées dans la
littérature portant sur le capteur de suie résistif [35, 115] a 'exception de 'une
d’entre elles : la diélectrophorese. A premiere vue, la DEP ne semble pas jouer un
roleimportant pour desnanoparticules aéroportées, notammentsi elle est comparée
aux autres forces. Toutefois, nous avons montré que le champ vE? semble diriger
les particules vers les zones préférentielles de dépot, telles qu’on les observe sur les
clichés de microscopie électronique. Cet argument est intéressant car si la force de
Coulombest capable de capter les particules, elle ne tend pas a un dépot spécifique
alaformation de ponts de suie, comme cela sera discuté dans la Section 4.6.3. C’est
la raison pour laquelle le terme Epep figure dans la relation (4.20).

Pourdes particules ultrafines (= 100 nm), nous négligeronsl’action du poids
devant les autres forces en jeu. Le principe fondamental de la dynamique (4.20)
s’écrit donc :

ma =nek(x)
+ xiﬂcc(l%)‘! (u(x) -2
+ A& 2A6nfu T (4.21)
mord® P Co(dp)at
(NS
dp

+ 21em 9 Op +20m

I1s’agit donc d’'une équation différentielle dans laquelle interviennent toutes
les dérivées de la position xde la particule : sa vitesse v et son accélération a. Cette
relation illustre 'aspect multiphysique du probléeme, mélant aérodynamique (u(x)
représentant la vitesse de I'air a la position de la particule) et électrostatique (E(x)
représentantle champ électrique a la position de la particule). De plus, on peut voir
que la taille des particules joue un role important dans le bilan des forces. En effet,
le diametre des particules intervient dans 'expression de chacune des forces a 'ex-
ception de la force de Coulomb. Néanmoins, la force de Coulomb est proportionelle
a la charge électrique portée par les particules, qui dépend de leur taille, d’apres
I'équilibre de Boltzmann. Dans la suite, le facteur de forme xvaudra 1 sauf contre
indication. Nous nous intéresserons ici a des particules sphériques de diametre dp
uniquement car nous ne disposons pas d’expression analytique simple pourla force
diélectrophorese sur des agrégats. L'estimation des forces s’avére par conséquent
nécessaire dans le cadre d'une étude portant sur la taille des particules.
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4.5.3 Méthodes numériques pour le calcul des trajectoires

D’apres la relation (4.20),’équation différentielle a résoudre pour calculerla
trajectoire d'une particule est de la forme :

av, N _
S = (422)

Du fait de la force aléatoire qui modélise la diffusion brownienne et de la relative
complexité du champ électrique et du champ aérodynamique, la solution analytique
de cette équation n’est pas accessible. Il est donc nécessaire d'utiliser une méthode
numeérique pour sa résolution. Discrétisons le domaine temporel [to; @0 + 7] en N
sous-intervalles Atet désignons par t ses subdivisions. Simplifions les notations en
écrivant Y(th) = wh et th + At= th+1. Le développement en série de Taylor de th+1
alordre m s’écrit :
L AT

vl =un+ A + Az_t?_vrSZ) + .. _ny]m) + o(Af™1) (4.23)
. m

Méthode d’Euler explicite

Cette méthode, nommée d’apres le mathématicien Leonhard Euler (1707-
1783), est une méthode du premier ordre. Ceci signifie qu’elle consiste a discrétiser
l'opérateur de dérivation par son approximation a I'ordre 1 [127]. D’apres le déve-
loppement en série de Tayloral'ordre 1, le schéma numérique dela méthode d’Euler
explicite est :

h+l
Xn+1

n + AtXﬂtn,_I)n)
Xn+ AtX Un (4.24)

L’implémentation de la méthode d’Euler explicite est réalisée grace a 'algo-
rithme 1.

Algorithm 1 Euler explicite

: Initialiser le pas de temps het du nombre d’itérations T
: Instancier lesconditionsinitiales t« to, x(@ — et @) — @
: while t<T do

@) < @) + At X f(t, €@))

1) « €f) + At X @)

Enregistrer les données
tet+h

: end while

TR W N

En pratique, cette méthode est peu utilisée car elle est souvent instable. L'in-
stabilité dépend de plusieurs parameétres commel’équation en elle-méme, ou le pas
de temps At Dans notre cas, le pas de temps est estimé grace au coefficient de
diffusion et vaut At = ﬁqD 8 Physiquement, il représente le temps moyen entre

tlherm T

deux chocs (¢f. Section 1.6.7).

Ce pas de temps & vaut 5.11 X 1078 s pour des particules de 100 nm et
5.82 x 10~/ spourdes particules de 500 nm. Commela méthode d’Euler repose sur
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un développement de Taylor d’'ordre 1, sa précision est vraissmblablement propor-
tionnelle & o(Af™*1), c’est-a-dire & A#. Cette précision est a rapporter a la vitesse
dela particule, dont’'ordre de grandeur est en moyennede 10~! m/ s pour une par-
ticule de 100 nm soumise a un écoulement de vitesse ucis =0.2 m/ s, a une tension
de polarisation de Vjo =100 V et injectée a 50 umau-dessus des électrodes. Notons
qu’il n’est pas possible de déterminer I'erreur de ce calcul avec précision car nous
n’en connaissons pasla solution exacte.

En ce quiconcernela stabilité de la méthode, lesrésultats obtenus sont stables
jusqu’a At = 2 X tr. Des comparaisons de solutions ont été faites pour 100 nm et

500 nm. Enfin, la validation a montré une bonne cohérence avecles mémes calculs
réalisés par le logiciel Fluent (¢f. Annexe E). Bien qu’elle soit peu recommandée, sa
simplicité, sa rapidité et sa robustesse, dans nos conditions, ont fait de la méthode

d’Euler une méthode de choix pour les calculs les plus lourds, impliquant un grand
nombre de particules.

Algorithme de Verlet a un pas

Cette méthode a été initialement utilisée par le mathématicien et astronome
Jean Baptiste Joseph Delambre (1749-1822) dans le cadre de ses travaux en astro-
nomie. Elle a toutefois été redécouverte par Loup Verlet dans les années 1960 pour
réaliser des simulations numériques en dynamique moléculaire [128]. L’algorithme
de Verlet est spécifiquement dédié a la résolution de I'équation du mouvement, et
son champd’application s’étend desmoléculesaux astres. L’algorithme 2 repose sur
un schéma numérique relativementsimple a mettre en oeuvre :

+Atx oo+ 8 xan (4.25)

X = Xn
=un + 8 x (an +an+1)

Algorithm 2 Algorithme de Verlet

1: Initialiser le pas de temps het du nombre d’itérations T
2: Instancier les conditionsinitiales t« t, x(ﬁ — ®ect @) « @
3: while t<T do
4 Calcul de ’accélération €@ ((;euxiéme loi de Newton)
©0) « €0 + At X ) + ' @
Calcul del’accélération € deuxiéme loi de Newton)
) < @) + % (@ + @

5:
o:
7:
8: Enregistrer les données
o:
10

te t+ At
: end while

L’algorithme de Verlet est connu pour produire des résultats de bonne qualité
sur des temps physiques longs, et étre réversible en temps, par opposition aux mé-
thodes classiques (Euler, Runge-Kutta) [ 129]. Bien quela méthode d’Euler présente
de bons résultats pour des particules sphériques, et que son cofit computationnel
soit faible, elle ne permet pas de simulerla trajectoire d’agrégats. En effet, en consi-
dérant un agrégat dont le facteur de forme x est supérieur a 1.5, des instabilités
numeériques sont observées (cf. Figure 4.15). Dans le cadre de ce travail de these,
Ranarivelo et al. [130] ont montré, au cours d'un stage de fin d’étude financé par
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IFP Energies Nouvelles durant I'été 2018, que 'implémentation de I'intégration de
Verlet permet de résoudre la deuxiéme loi de Newton sans souffrir des instabilités
inhérentes a un facteur de forme supérieur a 1.5 (cf. Annexe E).

]

I

w

N

N

60 80 100 120
x [pm]

Figure 4.15 — Méthode d’Euler pour différentes valeurs du facteur de forme x [130].

4.5.4 Modele de dépot

Le couplage du dépdt des particules avec le calcul du champ électrique et du
champaérodynamique a été montré comme déterminant pour étudier la croissance
des dendrites de suie a la surface d'un capteur résistif [ 35]. Par conséquent,le modele
de dépot doit prendre en charge :

— la détection de collision entre les particules et les électrodes, et les dendrites

de particules qui s’y sont déja déposées ;

— la mise a jour des champs électrique et aérodynamique, dont le calcul a

déja été présenté plus haut (¢f. Section 4.3 et 4.4);

— le modele de sous-maille

Le dépot des particules sur les électrodes est modélisé par un changement
des conditions aux limites pour les mailles ou les particules se sont déposées. Ce
changement de conditions aux limites concerne le calcul aérodynamique, le calcul
électrostatique et le maillage de collision. Le champ aérodynamique et le champ
électrique sont mis a jour pour tenir compte du dépét. Un maillage spécifique pour
la collision a été implémenté[130]. A chaque pasdetemps, et pour chaque particule
de 'aérosol, un test de collision est opéré pour chacune des mailles du maillage
de collision (cf. Algorithme 3). Le test de collision consiste en une comparaison
systématique de la position des particules avec la position des mailles de collision.
Si une particule heurte une maille de collision, compte tenu de son diametre, le
test est défini comme positif. Dans ce cas, le compteur de la maille en question
est incrémenté. Lorsqu’il atteint sa valeur maximale, notée Kyep par Teikeet al., le
maillage de collision est étendu pour tenir compte de ce nouveau dépot (cf. Figure
4.16). Cemodele netient pas compte dela remise en suspension des particulesapres
heurtavecunesurface.
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Algorithm 3 Modéele de dépbt
1: A un instant t, donné

2: for all particule de I’aérosol p do
3. for all maille de dépét d do

4: Test de collision
5 if Test positif then
6: compteur(d) < compteur(d) +1
7: if compteur(d) = Kuep then
8 Calculer le nouveau champ aérodynamique ¥
o: Calculer le nouveauchamp électrique ¥4
10: Etendrele maillage de collision
11: end if
12: end if
13: end for
14: end for

particule
entrante . O
O maillage de

collision
\ l électrode

dendrite

(c) 83

(a) &1 (b) t2

Figure 4.16 — Illustration du maillage de collision pour Kaep = 1.

En pratique, les mailles de collisions, dont la dimension est la méme que les
mailles utilisées pour le calcul du champ de vitesse, sont souvent plus grandes que
la dimension des particules elles-mémes. En effet, la valeur par défaut du parameétre
de maille est 500 nm. La valeurde Kyep est donc généralement supérieure a un,
d’ou l'intérét d'un compteur par maille. Par ailleurs, Teike et al. montrent que ce
parametre affecte la résolution des dendrites et le temps de calcul. En effet, une
valeur faible de Kqep entraine des calculs de couplage plus fréquents. Pour Kgep = 1
les structures présentent davantage de ramifications que pour Kgep = 10 maisl'al-
lure générale de la dendrite reste inchangée. La valeur standard utilisée dans leur
étude est Kgep = 5. Dans nos calculs, la taille des particules sera aussi représentée
par ce parametre. Nous ferons 'hypothese que lors de leur captation, les particules
sorientent defagon a maximiser leurlongueur (cf. Section 4.9). Par exemple, seule-
ment deux particules de 500 nm seront nécessaires pour « remplir »une maille de
lum

4.5.5 Limites du modéle de captation

Pour conclure au sujet du modele de captation présenté ici, il permet d’étudier
le comportement des particules de suie ayantunetailleinférieurea 1 um, limite au-

dela de laquelle la pesanteur a une action non négligeable. Tout comme Teike ef al.,
dans cette étude, ce sont des particules sphériques qui ont été étudiées et lesrésultats
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de ces calculs seront présentés dans les Sections 4.6 et 4.7. Il est toutefois possible
d’apporter un degré de précision supplémentaire en considérant des particules non-
sphériques. Cela peut se traduire par I'ajout du facteur deforme xdans 'expression
de la trainée, et par 'orientation de la particules sous I'effet du champ électrique,
ce qui sera aussi abordé plus tard.

Enfin, nous abordons le probléme en deux dimensions. Si cette approche est
cohérente pourle calcul des trajectoires, elle est toutefois discutable pour le modele
de dépot. En effet, la modification du maillage en deux dimensions se traduit par
I'ajout de structures dendritiques bidimensionnelles alors qu’elles sont en réalité
tridimensionnelles. L'utilisation de cette méthode se justifie car le modele est destiné
amieux comprendre lesphénomenesen jeu en en estimant 'importancerelative, et
non a les prédire.

4.6 Analyse cinématique

Dans cette section, nous allons exploiter le calcul de trajectoire présenté plus
haut (cf. Section 4.5). I1n’est pasici question de construction de dendrites. Dansles
calculs présentés dans cette section, lechamp électrique et lechamp aérodynamique
restent inchangés du début a la fin des calculs. Plusieurs parametres sont étudiés
ici pour mieux comprendre comment les particules se déplacent au voisinage des
électrodes, et en particulier pour comprendre le role de la taille des particules.

4.6.1 Etude des trajectoires

Impact de la diffusion

—Diffusion —No diffusion

y [pm

0 60 120 180 240
x [pum]

Figure 4.17 — Impact de la diffusion (dp = 100 nm, Vpoi =100 V, ucis =0.2 m.s™2).

La diffusion brownienne a un impact non négligeable sur la trajectoire des
particules. Il nes’agit pas a proprement parler d'un parametre physique, mais plut6t
du modele lui-méme. La Figure 4.17 représente dix trajectoires de particules de
100 nmafin d’en illustrer la largeur du faisceau. La tension de polarisation est de
100 V et la vitesse de cisaillement est de 0.2 m.s™1. La courbe rouge représente la
trajectoire qu’auraient eu ces dix particules si la diffusion était négligée dans ce
modele. Pour certaines études, la diffusion brownienne sera annulée afin de mieux
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comprendre'impactde certains parametresqui peuventétremasquéparle caractere
aléatoire destrajectoires. L'impact dela diffusion décroit avecla taille des particules.

Impactdelachargeélectrique

D’apres I'équilibre de Boltzmann, le nombre de charges électriques portées
parles particules peut varier. Pour des particules de 100 nm, la plupart sont neutres
électriquement (environ 60 %). Le nombre de charges élémentairesvariede 1a 3 (en
valeur absolue), bien qu’il soit rare d’observer des particules portant plus de deux
charges.

x108
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Figure 4.18 — Impact de la charge électrique (dp = 100nm, Vpal = 100V, ucis = 0.2m.s™1).

La Figure 4.18représentel'influence de ce nombre de charge surla trajectoire
des particules pour une tension de 100 V etunevitesse de cisaillementde 0.2 m.s~1.
La particule neutre n’est pas influencée parle champ électrique. En effet, la force de
Coulomb est annulée par sa neutralité. De plus, elle est trop petite et trop éloignée
des électrodes pour étre a la portée de la force de diélectrophorese. Par ailleurs, plus
la charge augmente, plusles particules se déposent rapidement. Elles sont également
d’autant plusrepoussées par ’électrode de masse carleur charge est négative.

Impactdufacteur deforme

A Texception de la Figure 4.19, les calculs présentés dans cette étude uti-
lisent le modele des particules sphériques. En effet, toutes les forces implémentées
dans le suivi lagrangien n’ont pas d’expression analytique pour des particules non-
sphériques : c’est le cas de la force de diélectrophorese. Par soucis dhomogénéité,
nous avons donc choisi de nous restreindre a cette approximation. Toutefois, une
extension du modele est proposée dans la suite de cet exposé (cf. Section 4.8).

Comme on peut le voir sur la Figure 4.19 (b), les calculs ont été réalisés en
supprimant les effets liés a la diffusion afin de mieux observer 'impact du facteur
de forme. De plus, ces calculs ont été réalisés avec'algorithme de Verlet car comme
nous l'avons vu, la méthode d’Euler est instable pour des facteurs de forme trop
élevés. L'influence de x sur la trajectoire est remarquable et tend a augmenter la
force de trainée des particules de suie, si bien qu’elles ont davantage tendance a se
déposer aux extrémités des électrodes. Or, comme nous I'avons vu sur les images
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Figure 4.19 — Impact du facteur de forme (dp =100 nm, Vpo =100 V, ucis = 0.2 m.s™).

MEB, ce sont cessites-1a qui semblent étre les plus propices a la formation des ponts
desuie.

Impact dela taille

Captation par électrophorese Sur la Figure 4.20, deux séries de trajectoires
sont représentées, pour deux diameétres de mobilité différents : 60 et 100 nm. Ces
diametres correspondent en effet a la gamme de taille étudiée expérimentalement.

Les particules représentées sur ce diagramme portent une unique chargeélectrique
élémentaire e négative.

La hauteur d’injection constitue la condition initiale sur la position des parti-
cules. Elle a une forte influence sur la solution car elle détermine I'équilibre initial
desforces. Defacon générale, plusles particules sontinjectées proches des électrodes,
plus leur captation sera rapide, c’est ce qui est mis en évidence sur la Figure 4.20.
En effet, en se rapprochant des électrodes, le champ de vitesse, qui exerceune force
horizontale, décroit en intensité. A I'inverse, le champ électrique est de plus en plus
intense a mesure quel’on s’en rapproche des électrodes.

Les particules de 60 nmsont rapidement captées, et leur trajectoire est large-
mentinfluencée parlechampélectrique (cf. Figure 4.11 (¢)). Dans ce cas, la force de
Coulomb est prédominante surles effets aérodynamiques. Les particules de 100 nm
sont égalementinfluencées par le champ électriquemaisleur diametresupérieur leur



4.6. Analyse cinématique 125

- x1 0°

8
6>
X
40

2

0 60 120 180 240 300 360 420 480
x [um]

Figure 4.20 — Impact de la taille (Vpoi =60 V, ucis = 0.06 m.s™).

confere une sensibilité accrue a la vitesse du fluide. En effet, la force de trainée est
proportionnelle au diametre des particules. Elles sont donc entrainées plusloin par
la vitesse du fluide, positive dansle sens des xpositifs. Siles trois particulesinjectées
au voisinage des électrodes sont captées sur la deuxieme électrode polarisée, celle
qui a été injectée plus haut poursuit sa course. Lors de son passage au-dessus des
électrodes de masse, le champ électrique la repousse. Ce n’est que sur le deuxieme
motif d’électrodes que la particule sera captée. Notonsici que la géométrie a été
dupliquée pour améliorer la lisibilité des courbes.
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Figure 4.21 — Impact de la taille (Voo = 100 V, wcis = 0.06 m.s™).
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Captation par diélectrophoreése Cette fois, la trajectoire dune particule de
500 nma été comparée a celle dune particule de 100 nm. A cette échelle de taille,
la particule réagit différemment au champ électrique et la diélectrophorese entre
en jeu. La tension de polarisation a été réhaussée par rapport aux calculs de la
Figure 4.20 pour faciliter 'observation de ce phénomene. Une autre option aurait
été de diminuer la distance inter-électrode. On peut voir sur la Figure 4.21 que la
diélectrophorese a pour effet de précipiter la particule de 500 nm sur les angles des
électrodes, qui est une position préférentielle pour construire des ponts.

Cespremiers calculsmettenten évidenceles différentes trajectoires que peuvent
adopter des particules selon leur hauteur d’injection et leur taille. Ce premier ré-
sultat permet de supposer raisonnablement que la cinématique des particules peut
étre un des facteurs responsables de la différence de temps de percolation mis en
évidence lors de I'étude expérimentale. En effet, elles ne se déposent pas dans les
mémeszones et peuvent donner lieu a des phénoménologies de construction de den-
drite différentes. Pour quantifier ce dépot, il est d’abord nécessaire d’étudier leur
trajectoire, et en particulier I'influence des conditionsinitiales.

Impactdelafréquence du champélectrique

Nous nous sommes également penchés sur 'impact d'une polarisation alter-
native du capteur. Pour simuler ce type de polarisation, I'expression analytique des
forces électriques ont été modifiées directement. La force de Coulomb est donnée
par:

EE = neeE(x, ) = neeEo(x) cos(w?) (4.26)

Ou @ = 2mf est la pulsation du champ électrique et Eo(x) est I'intensité du champ
électrique a la position de la particule. La force de diélectrophorese est quant a elle
modélisée parlarelation :

\3

Qp_ Op — Om

2 2
Ebep = 2mem 9 Op + 20m VEy(x)cos (o) (4.27)

La Figure 4.22 représente les trajectoires de particules portant une charge élé-
mentaire edans un champ électrique tel que E(x, f) = Eo(x) cos(wf). Les particules
les plus fines sont peu sensibles a la diélectrophorese, c’est donc la force de Coulomb
quigouverneleur comportement : elles sont alternativementattirées puis repoussées
ala fréquence dela tension de polarisation. Ainsi, plusla fréquenceest faible, plusles
oscillations sontintenses. En revanche, les particulesles plus grosses (dp >300 nm)
sont aussi sensibles a la diélectrophorese, qui est une force attractrice quelque soit
le signe du champ ou des particules. Les particules les plus fines peuvent donc étre
discriminées et les plus massives captées en imposant une fréquence suffisamment
haute. On peut parailleursremarquer que sila diélectrophorese est suffisamentim-
portante (dp >500 nm), elle est suffisante pour capter une particule neutre, voire
porteuse d'une charge de mémesigne que celle de I'électrode.
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Figure 4.22 — Impact de la fréquence et de la taille (Vpor =100 V, ucis = 0.2 m.s™).

4.6.2 Hauteur de captation

La hauteur de captation, notée hcapt, est définie comme étant la hauteur maxi-
male d’injection d'une particule telle qu’elle se dépose sur le premier motif d’élec-
trodes. Le schéma dela Figure 4.23 explique ce concept. La hauteur de captation
n’est influencée que parles forces agissant surla particule et permet donc d’évaluer
I'équilibre entre lesforces aérodynamiques et les forces électriques. Pour calculerla

0 + + 0O LI o LI+ LI+ LI o U

Figure 4.23 — Schéma illustrant la hauteur de captation.

hauteur de captation, dix particules sont injectées a une hauteur donnée en tenant
compte de la diffusion. La hauteur d’injection est incrémentée tant que le nombre
de particules se déposant sur le premier motif est plus grand que neuf. La Figure

4.24 représente la hauteur de captation en fonction de deux parametres : la vitesse
de cisaillement wcis et la tension de polarisation Vjo. Ces grandeurs représentent

respectivement les forces aérodynamiques et les forces électriques.
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Comme on peut le voir sur la Figure 4.24, la hauteur de captation augmente
avec la tension de polarisation. Cela s’explique par la prédominance de la force
de Coulomb sur une distance qui croit proportionnellement a I'intensité du champ
électrique. Ici, la force diélectrophorétique a un impact négligeable sur la hauteur
de captation. En effet, nous avons vu que la force de Coulomb avait un impact
a champ éloigné et proche, par opposition avec la force de diélectrophorese, qui a
principalement une action a champ proche. Toutefois, cela dépend de la taille des
particules et de I'intensité du champ électrique, mais qui ne sont pas celles de nos
conditions expérimentales.

Deplus, la vitesse de cisaillement a un effet négatif surla hauteur de captation.
Plus elle augmente, plus la hauteur de captation diminue. En effet, l'air en mouve-
ment a une composante horizontale prédominante, ce qui s’'oppose a la captation.
Les particules sont donc entrainées sur les motifs suivants et le temps nécessaire a
leur dép6t augmente. La hauteur maximale de captation est donc observée pour des
vitesses de cisaillement faibles et des tensions de polarisation importante.
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Figure 4.24 — Hauteur de captation pour différentes valeurs de Vpol et ucis, et différents
diametres.

Enfin, la taille des particules joue un role important dansla hauteur de capta-
tion. Comme celaa été observé grace aux calculs de trajectoires (cf. Figure 4.20), plus
le diametre diminue, plusla mobilité électrique augmente. Il n’est donc pas étonnant
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d’observerici que plus le diametre augmente, moinsla hauteur de captation est éle-
vée. La hauteur de captation n’est toutefois pas synomyme de sensibilité du capteur.
hcaptaugmente lorsque le diameétre des particules diminue. Une hypothése pourrait
étre de lier une hauteur de captation importante a une réponse rapide du capteur,
puisque cela signifie que davantage de particules sont collectées. Or, c’est I'inverse
qui est observé expérimentalement. Pour expliquer cette tendance, nousallonsnous
intéresser aux zones ou les particules finissentleurs courses et se déposent.

La hauteur de captation permet d'injecter des particules se déposant unique-
ment surle premier motif d’électrodes. I1s’agit d'une condition nécessaire pour une
étude du dépot. En effet, si parmiles particules injectées, seule une portion se dépose
sur le capteur et sont comptabilisées, cela est susceptible damener un biais dansle
calcul dela proportion de particules déposées par rapport aux particulesinjectées.

4.6.3 Histogramme de dépot

Le calcul de la hauteur de captation hcapt sert de parametre d’entrée pour le
calcul du dépot : niot =500 particules sont injectées a I'entrée du domaine, entre la
hauteur hmin = 15 um(définie de fagon arbitraire) et la hauteur hcapt. Les positions
sont initialisées de facon a ce que les particules soient espacées régulierement a
I'entrée du domaine de calcul. Les trajectoires sont calculées pour une tension de
polarisation de Vpo = +60 V et une vitesse de cisaillement de wucis = 0.2 m/s. Les

particules sont supposées sphériques et porteuses d'une unique charge élémentaire
e.

Nousnousintéressons au nombre de particules déposées en fonction des abs-
cisses x; des mailles sur la surface des électrodes, avec i= 1;...; N. Cette fonction
sera notée n(x). La probabilité qu’une particule se dépose sur la maille d’abscisse
x est donc donnée par (cf. Figure 4.26) :

P(x=x) = 8] (4.28)
Mot
De plus, la probabilité qu'une particule se dépose au-dela d'une abscisse x sera
donnée par (cf. Figure 4.25) :
!
Pie>x)= (4.29)
j: N Tyot

La taille des particules joue un role remarquable dans le dépot, en particulier
dansla gamme de diamétres étudiée expérimentalement (60-80 nm). Tout d’abord,
remarquons que,expérimentalement, les zones oulamajorité des ponts sontobservés
correspondent aux inter-électrodes qui délimitent I'électrode polarisée del’électrode
de masse. D’ailleurs, seuls les ponts formés entre ces électrodes sont susceptibles
d’étre détectés car le courant ne circulerait pas dans une structure liant deux élec-
trodes de masse ou deux électrodes polarisées. Par conséquent, supposons que les
particules utiles a la formation des ponts sont celles qui se déposent a proximité des
inter-électrodes polarisé-masse. Elles constituent des zones de construction préféren-
tielles. Elles sont représentées sur la Figure 4.25 et se situent a la droite des lignes
pointillées.
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Figure 4.25 — Probabilité cumulée du dépit.

Les Figures 4.25 et 4.26 nousindiquent que le diametre a uneinfluence surla
proportion de particules quise déposent dans ceszones: plusle diametre augmente,
plus les histogrammes se décalent dansleur direction. Les particules de suieles plus
fines onttendance, sous I'effet du champ électrique, a se déposer principalement au
centre des électrodes, du fait de leur plus grande mobilité électrique. Le diametre
augmentant, elles sont davantage sujettes a la force aérodynamique, quilesentraine
plus loin avant leur dépot. Pour les particules dontla taille est comprise entre 60 nm
et 250 nm, on peut observer sur la Figure 4.25 que la proportion de particules
qui se déposent au-dela de I'extrémité droite des électrodes polarisées augmente
rapidement.

Néanmoins, les observations expérimentales montrent que des ponts sont for-
més sur la zone préférentielle de droite, mais également sur celle de gauche. Une
haute densité de ponts est observée sur une inter-électrode sur deux. Or, le modéle
n’indique une formation de ponts que sur une inter-électrode sur quatre. Toutefois,
ce modele ne prend pas en compte le couplage du champ électrique avecle dépét.
I1 est donc possible que, au cours du temps, des dendrites verticales se forment,
modifiantle dépot des particules. I1faut donc probablement voir ces histogrammes
comme un état initial du dépot. Le couplage avec le champ électrique est pris en
comptedans 'étude de la croissance des dendrites, dansla Section 4.7.

Quant aux particules supérieure a 250 nm, le dépét se fait majoritairement
aux angles des électrodes. En effet, dans cette gamme de taille, les particules sont
davantagesoumises a ladiélectrophoresequeles particules de 100nm. Ce mécanisme
précipite les particules dansles zones de fort gradient, quelle que soitla polarisation
de I’électrode. C’estla raison pourlaquelle certaines particules atteignent1’électrode
de masse, alors que la force de Coulomb est répulsive en raison du signe de la
charge électrique. Ainsi, au-dela du seuil de 250 nm, les particules se déposent plus
équitablement a gauche et a droite des électrodes polarisées.

La taille a doncunrdle sur la zone ou les particules se déposent, et, indirecte-
ment, surleur capacité a contribuera la formation de ponts ou de dentrites. On peut
donc émettre’hypothése que ce phénomene contribue a une formation plusrapide
des ponts constitués des particulesles plus grandes, conformément aux observations
expérimentales.
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Figure 4.26 — Histogrammes de dépot pour différents diametres de particules. Les rectangles
bleus représentent la position des électrodes de masse, et les jaunes les électrodes polarisées.
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4.6.4 Tempsdedépot

Letemps de dépot est le produit du nombre d’itérations mis par une particules
pour se déposer sur une électrode avecle pas de temps dt. Il est noté tgep et est
représentatif de la vitesse moyenneaveclaquelle une particule est captée par les
électrodes. Dans cette étude, les particules sont toutes injectées en un méme point
du domaine [3;30] um. La tension de polarisation est fixée a 100 V. Du fait du
caractere aléatoire destrajectoires, cinq calculs par taille de particule ontété réalisés,
ce qui donne lieu a une moyenne et a un écart-type, visibles sur la Figure 4.27. Les
simulations ont également été réalisées avec et sans la force de diélectrophorese
(DEP).
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Figure 4.27 — Temps de dépot en fonction du diamétre et du modele. L'écart-type de la
moyenne est représenté pour cing échantillons.

On peut remarquer que plus le diameétre des particules est important, plus le
temps mis par celles-ci pour atteindre la surface des électrodes est important. Ceci
est dii au rapport entre la force de trainée et la force de Coulomb. L’écoulement
entraineles particules au-dessus des électrodes, la diffusion est alors principalement
horizontale si bien que la force de Coulomb les dévie plus lentement. Ceci est vrai,
quelque soit le modele, jusqu’au seuil de 300 nm. Au dela de ce diametre, il y a une
dichotomie : la DEP exerce une attraction, ce qui a pour conséquence d’inverserla
tendance du temps de dépot. Les effets aérodynamiques sont entierement compensés,
voire dépassés, au-dela de 300 nm. Ceci signifie que, si la DEP est négligée, les
mécanismes électriques seuls seraient incapables d’étre les moteurs d'une captation
pour les particulesles plus massives.

4.7 Croissance des dendrites

Dansceparagraphe, nousallons présenter lesrésultats obtenus avec le modele
de dépot. Ces calculs incluent cette fois le couplage du dépot avecla mise a jour du
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champélectrique (cf. Section 4.4.2) etdu champ aérodynamique (cf. Section 4.3.2).
Les calculs sont analogues a ceux réalisés par Teike et al.[35] mais différent de ces
derniers en plusieurs points:

— Lagéométriedes électrodes. Nous considéronsici des électrodes de 40 um
séparées d'un espace variantde 10 a 20 um. Ces distances étaient toutes
deux de 100 umdansl’étude de Teike et al.. Le modele a donc été adapté
aux spécificités du capteur étudié.

— Latension de polarisation. Cette grandeur estadimensionnée dans’étude
de Teike et al., nous les valeurs comprises entre 20 et 100 V.

— La vitesse de '’écoulement de Couette. Cette grandeur est également adi-
mensionnéedansl’étude de Teikeet al. et sera égalea 0.2 m.s~1 dansnotre
étude.

— Lebilan des forces. Ilest complété par la diélectrophorese.

L’objectif de ce paragraphe est de conduire une étude phénoménologique sur
les mécanismes de captation en jeu pour la formation des dendrites de suie. Pour
cela, les principaux parametres dont nous étudierons'impact serontle diametre dp
et la tension de polarisation Vjo. Nousnouspencherons aussisur la distanceinter-
électrode. Ici, nous nousintéresserons principalement aux mécanismes de captation
a trés courte portée. C’est pourquoi I'impact de la vitesse du fluide n’est pas étudié
ici, et nous choisirons ucis comme étant constante.

4.7.1 Exemple de construction de dendrite

Avant d’entrer dans le vif du sujet, intéressons nous au résultat typique dune
simulation. Nous avons considéré un aérosol mono-disperse de particules de diametre
100 nm, soumis a un flux d’air dont la vitesse de cisaillement est de ucis=0.2m/ s.
Les électrodes sont polarisées avec une tension Vo = 100 V. Enfin, les mailles de
collisions font 500 nmde co6té et la loi de sous-maille est telle que Kpep = 5. Vingt
particules sont injectées aléatoirement au voisinage des électrodes (x &€ [50; 70] um
et y € [10;20] um) et régulierement (toutes les 10% itérations). Le nombre total
d’itérations est 10°, il y a donc 200 particules qui sont injectées en tout dans le
domaine.

La Figure 4.28 représente le résultat de ce calcul. En arriére plan figurent les
champs d’'intérét pour cette simulation, c’est-a-dire les normes et composantes de
E et u. Comme on peut le voir, le dépot est effectivement couplé a ces champs. La
présence de la dendrite modifie localement le champ électrique. Ceciavait étéiden-
tifié commele moteur dela formation des dendrites par Teikeetal. [35]. De plus,les
constructions influent sur le champ de vitesse. Comme on peut le voir ici, la vitesse
du fluide est peu impactée par la présence d’obstacle : la composante uy est reste
petite devant la composante ux (un ordre de grandeur de différence). De plus, au
voisinage dela paroi, le fluide est de plus en plus ralenti, ce qui a pour conséquence
dediminuer d’autant laforce de trainée au profit des forces électriques. Ces derniéres
augmentent en effet, puisque la norme du champ E est accrue a I'extrémité de la
dendrite. En se rapprochantdel’électrode, le gradient v E? augmente également, ce
qui atendance a aussitendance a accroitre les effets diélectrophoretiques. L'impor-
tance des forces électriques sera plus extensivement développé dans la suite de cet
exposé.
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Figure 4.28 — Exemple de dendrite simulée par le modéle de dépét. L'électrode de masse
est positionnée a gauche, 1’électrode polarisée a droite et sont espacées de 20 um.
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On peut également remarquer que la dendrite a une croissance ascendante.
Cette observation avait également été faite par Teike et al. [35]. Elle peut s’expli-
quer par la nature du champ électrique : les lignes de forces ne sont pas rectilignes
entre les électrodes. Nous avons vu sur la Figure 4.11 (¢) qu’elles forment des arcs
de cercle. Or, les particules les plus fines sont d’'abord sensibles a la force de Cou-
lomb (électrophorese). En I'abscence d’autres forces (la trainée étant tres faible au
voisinage des électrodes, et la DEP agissant principalement sur des particules plus
grandes), les particules suivent donc ces lignes de forces, et la dendrite n’est natu-
rellement quelereflet des trajectoires.

Cette phénoménologie peut paraitre surprenante lorsqu’elle est comparée aux
observations par microscopie électronique, ot des ponts suspendus entre les élec-
trodes sont observés. Le capteur mesure le courant électrique entre les électrodes,
courant qui ne peut pas passer si la dendrite n’est pas en contact avec la seconde
électrode. On peut supposer que des forces agissent sur la dendrite en cours de for-
mation, puisque la dendrite et 1’électrode opposée sont de charge opposées et ont
tendance a s’attirer I'une I'autre. Une telle force n’a toutefois pas été implémentée
anotremodele.

Cetteintroduction nousapermis d’appréhenderlaconstructions des dendrites.
Nousavonsappliquéle modele de Teike et al. a notre systéme, et nousl’avons enrichi
de la diélectrophorese. On peut désormais se demander si cette derniére force a
réellement un impact, et si oui, quel est-il ?

4.7.2 Construction par électrophoreése

Pour étudier I'impact de la diélectrophorese surla construction des dendrites,
une méthodologie simple a été suivie. Les simulations ont été réalisées avec et sans
terme de force diélectrophoretique. Les calculs présentés dans ce paragraphe sont
identiques a celui de la Figure 4.28, seule 'équation du mouvement a été modifiée.
La force Epep a d’'abord été supprimée de cette équation, puis l'algorithme a été
modifié pour supprimer le couplage entre le dép6t de particule et le calcul du champ
électrique. I1s’agit d'un calcul réalisé par Teike et al. et qui a été reproduit ici dans
le but de confirmer que les résultats sont analogues dans le cadre de la présente
étude.

La Figure 4.29 représente I'impact du modele sur la formation des dendrites.
Deux cas distincts ont été abordés. Le premier est restitué dans les Figures 4.29
(a), (c) et (e) et correspond a une distance inter-électrode de 20 um. Les images en
microscopie électronique montrent que cet espace est parfois réduit par la présence
de bulbe de refusion, liés a la gravure laser qui usine I'impression en platine. C’est
d’ailleurs sur ces bulbes que les ponts de suie sont formés préférentiellement. Nous
avonsdonciciconsidéré une distance inter-électrode alternativede 10um(cf. Figures

4.29 (b), (d) et ().

Tout d’abord, les Figures 4.29 (a) et (b) représentent la construction d'une
dendrite sansle couplage avecle champélectrique. Ladendrite se résume aune forme
ramassée sur elle-méme, localisée 1a ou le champ électrique est le plus important :
al’angle de I'électrode de masse. Lorsque la construction est couplée avec le champ
électrique (cf. Figure 4.29 (c) et (d)) la zone ou le champ est le plus important est
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Figure 4.29 — Impact du modéle pour deux distances interdigitées (dp = 100 nm, Vpol =
100 Vet ucis = 0.2 m.s™). Pour la premiere colonne de = 20 um et pour la seconde
die = 10 um. les résultats sont présentés avec et sans couplage du dépdt avec le champ

électrique. Sur les figures (a) et (b), le champ électrigue n’est pas influencé par le dépot des
particules.
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située au bout de la dendrite. Les particules ont donc tendance a s’y déposer, ce qui
a pour effet daugmenterle champ électrique a I'extrémité de la dendrite a mesure
qu’elle grandit, et donc a promouvoir une morphologie linéaire plutét que trapue. La
dendrite croit moins rapidement pour die = 10 umcar les particules ne se déposent
pas exclusivement sur 'angle de I’électrode : deux mailles ont été remplies sur la
surface supérieure del’électrode de masse.

Enfin, lorsquela diélectrophorése est incorporée a la deuxiemeloide Newton,
la Figure 4.29 (e) montre une structure similaire a celle de la Figure 4.29 (¢). En
revanche,lorsquela distance inter-électrode est diminuée et que, par conséquent, le
gradient v E2 augmente, on peut constater quela dendrite grandit plus rapidement
lorsque la DEP est prise en compte (cf. Figure 4.29 (f)). Dix mailles de collision ont
atteint le seuil Kyep = 5 sans la DEP (d), contre 14 avec la DEP (f), ce qui reflete
unedifférence de vitesse de construction.

Cela vient du fait que toutesles particules ne se déposent pas dans unemaille
qui atteindra le seuil Kyep= 5au coursdu calcul. Certaines particules sont déposées
dans des mailles qui ne serontjamaisachevées. Danslescas(a) et (d), la trajectoire
des particules est davantage guidée parle hasard de la force de Langevin d'une part,
et par leur position initiale d’autre part, que dans les autres situations. Dans le
cas (f), le nombre de particules utiles (ie. qui contribuent a la dendrite) sont plus
nombreuses et, malgré le hasard intrinséque au calcul, elles forment plus aisément
unestructure linéaire et ordonnée.

Les images en microscopie électronique révelent des chaines de nano-particules
aussi fines que réguliéres entre les bulbes de refusion, 1a ot la grandeurv E? est la
plus élevée. Sur de nombreuses images, seule la base des dendrites est constituée
d’un amas de particules, tandis qu’entre les électrodes s’étendent des structures
semblables a des filaments de suie. Il est raisonnable d’émettre 'hypothese que la
diélectrophorese joue unroéle dans la forme que prennentles ponts, y compris pour
des particules dont la taille est de l'ordre de 100 nm. Nous avons vu quela DEP
avait principalement une influence sur les particules de diametre supérieur a 500
nma longue portée. Ces calculs montrent que si les particules dont le diamétre est
de 'ordre de 100 nm sont principalement captées, a longue portée, par la force de
Coulomb, leur arrangement a I'échelle dela dendrite est influencée par la diélectro-
phorese.

4.7.3 Construction par diélectrophorese

Nousavons considéré icides particules dontles dimensions sont particuliere-
ment propices a 'observation dela DEP. Le diametre des particules esticide 500 nm,

la tension de 100 V et la vitesse de cisaillement est ucis = 0.2 m/s. Des particules
chargées positivement par une charge élémentaire sont injectées de facon aléatoire
entre 'électrode de masse et I'électrode polarisée ((x, y) € [50;70] x [10;20] un?).
Les mailles de collision qui constituent les dendrites font 1 umde co6té. Les mailles
du calcul de dynamique desfluidesen LBM font 500 nm. Dans ces calculs, la vitesse
du fluide et le champ électrique sont couplés avec le dépot des particules : a chaque
fois que le nombre maximal de particules par maille est atteint Kyep = 2, uet E
sont recalculés. Les calculs n’ont été réalisés que pour une distance inter-électrode
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de die = 20 umen raison de la taille importante des mailles de collision et pour
conserver une résolution décente.
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Figure 4.30 — Impact de la diélectrophorése pour dp = 500 nm et pour deux polarisations
(100 V et 20 V) pour des particules chargées +e uniquement. L'arriere plan représente la
norme du champ électrique.

La Figure 4.30 (a) représente lesrésultats de ces simulationsen supprimantle
terme de la force DEP dans’équation du mouvement. La dendrite simulée et net-
tement plusmassive quelorsdes calculsavec des particules plus fines. La taille plus
importante des particules implique un parametre Kqep inférieur aux cas précédent.
Ceci conduit a une randomisation dans '’évolution de la dendrite 1a oti une valeur
supérieure de Kqep avaittendance a moyennerl’allure des dendrite.

La Figure 4.30 (b) reporte le résultat de la simulation incluant la force di-
électrophoretique. En plus de la dendrite grandissant depuis I'électrode de masse,
une autre dendrite nait de I'électrode polarisée. Ce phénomene, di a I'élévation au
carré du champélectrique dansl’expression dela diélectrophorese (proportionnelle
a VE?), illustre I'importance croissante que prend cette force quand la taille des
particules augmente. Ainsi, pour des particules de 500 nm de diameétre, la prise
en compte du phénomene de diélectrophorese semble indispensable pour représen -
ter correctement la captation, mais aussila formation des dendrites de suie sur un
capteur résistif dont les électrodes sont suffisament proches. Cet effet est a fortiori
présent pour une distance inter-électrode inférieure a die =20 um.

Enfin, les mémes calculs ont été réalisés pour une tension de 20 V. Lorsquela
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DEP n’est pasprise en compte dansle modele, tres peu de particules se déposent car
elles sontentrainées parle flux (cf. Figure 4.30). Lesforces visqueuses prédominent
sur la force de Coulomb. Lorsque la DEP est ajoutée au modele, la formation dun
pont est observée. Une polarisation inférieure semble favoriser ce processus car cela
limitela répulsion par électrophorese. La dendrite croit donc de facon équilibrée de
part et d’autre du fossé inter-électrode.

4.7.4 Vitesse de croissance dendritique
Impact dela taille

Le pas de temps numérique dtpourle suivilagrangien dépend de la taille des
particules, du fait de la modélisation du mouvement brownien. Afin de comparer
les vitesses de formation des dendrites pour différents aérosols monodisperses, il
est indispensable dhomogénéiser la fréquence d’injection, en Hertz. Pour réaliser
cela, il est possible de modifier soit le nombre de particules injectées npart, soit
de modifier le nombre d’itérations entre deux injections ninj. Dans ce cas, c’est
ninj qui sera recalculé car il est trés grand devant npart, si bien que des erreurs
d’arrondi impacteront moinsla simulation. Nous fixerons npart = 10. Les paramétres
de chacune des simulations sont restitués dansla Table 4.3.

dp nm 100 125 150 250 350 500
dt S 51X 10" 6.8X1I0° 8./7Xx10° 1.8X10 3.2X 10 58X 10
Kaep - 5 4 3 4 3 2
dxcol  um 0.5 0.5 0.5 1 1 1
tinj - 10 000 7502 5867 2776 1615 877
N - 100 000 75022 58671 27759 16150 8772

Table 4.3 — Parametres pour comparer les vitesses de construction des dendrites.
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Figure 4.31 — Impact du diametre sur 1’évolution de la distance entre deux dendrites.
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La Figure 4.31 représente 'évolution de la distance minimale séparant deux
dendrites grandissant de part et d’autre du fossé inter-électrodes. Les simulations
ont été réalisées pour Vo =100 V, ucis =0.2m/s et die =20 um. La longueur des
dendrites correspond a I'abscisse de la particule la plus éloignée de son point d’at-
tache a I’électrode. On peut voir que dans la gamme de taille étudiée ici, la vitesse
de croissance augmente avec la taille des particules. Ceci est dii a deux facteurs :
la contribution géométrique, modélisée par le parameétre Kqep, et la DEP, dont I'in-
tensité dépend du diameétre des particules. Ceci montre qu’en plusd’avoirun dépot
préférentiel pour former des dendrites, les particules les plus grosses contribuent
davantage aleur formation, conformément aux observations expérimentales.

Impactdelatensiondepolarisation

Danscessimulations, deux aérosols mono-disperses de diameétre dp=100 nm
et dp = 500 nm ont été injectés au voisinage des électrodes, polarisées avec une
tension de 100 V ou de 20 V. La Figure 4.32 représente I'évolution de la longueur
de la dendrite dans ces quatre cas.

Pourl’aérosolde 100 nm, I'initiation de la dendrite est plus longue sous Vyo =
20 V. Cecis’explique d’abord par la vitesse moins importante des particules. Une
vitesse faible procure une importance croissante a la diffusion brownienne, ce qui
a pour conséquence de randomiser le dépot. Le nombre de particules utiles a la
croissance du pont diminue donc. Cette tendance est également en accord avec les

observations expérimentales. On peut également remarquer qu’une foisamorgée, la
dendrite jouit d'une vitesse de croissance au moins égale au cas ot V=100 V.
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Figure 4.32 — Impact de la tension de polarisation sur 1’évolution de la distance entre deux
dendrites.

Pourl’aérosol de 500 nm, la progression est d'abord pluslente sous Vo =20V,
mais fini par rattraper la dendrite en construction sous 100 V. Contrairement aux
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particules de 100 nm, I'aérosol est ici principalement capté par la diélectrophorese.
En effet, il a été vu sur la Figure 4.13 que pour des particules de 500 nm, la diélec-
trophorese est prédominante sur I'électrophorese. De plus, en réduisant la tension,
la diélectrophorese reste prédominante, mais la force de Coulomb voit son inten-
sité diminuer. Cette observation conduit donc a supposer qu’il existe une tension
optimale, résultant d'un équilibre entre attraction par diélectrophorese et répulsion
par électrophorese. Cette tension serait naturellement dépendante de la taille des
particules.

4.7.5 Conclusions sur la croissance des dendrites
Sensibilité du capteur

Le modele présenté ici s’inspire de l'article de Teike ef al. [35], montrant qu’il
est indispensable de coupler plusieurs physiques pour modéliser correctement la
construction des dendrites surun capteur résistif. En appliquantcemodéle au cap-
teur développé par EFI Automotive, dont I'espace inter-électrode est plus fin que
celui du capteur étudié par Teike et al., un fort gradient de champ électrique a été
mis en évidence entre les électrodes. Or, ceci a pour conséquence de générer une
force modifiantla trajectoire des particules conductrices électriquement. Cette force
est appelée diélectrophorese et géneére une migration des particules versleszonesde
hautgradientdechamp électrique, dansnotre cas.

Bien que la DEP n’ait aucun impact sur les particules de 100 nm a longue
portée, il semblerait qu’elle ait de I'importance pour la construction des dendrites,
sile gradient est suffisament élevé. Or, expérimentalement, la construction des den-
drites est principalement observée la ou le champ électrique et son gradient sont
les plus importants. La DEP peut donc étre percue, dans ce cas, comme un terme
améliorantlaprécision du modele.

En ce qui concerne les particules les plus massives (dp > 300 nm), la DEP
joueun role important et modifiela phénoménologie de construction desdendrites
puisque sanselle, la dendrite nerelie paslesélectrodes (cf. Figure 4.30). Laconstruc-
tion n’est plus opérée d’'un seul c6té du fossé inter-électrode, maisest initiée sur cha-
cunedes électrodes. Ainsi, en plus d'une contribution géométrique plusimportante
de ce type de particules, le phénomene de DEP améliore, en théorie, nettement la
formation de ponts. Ceci explique pourquoi le capteur résistif est plus sensible aux
particulesles plus massives. Cette conclusion rejoint les observations expérimentales

(¢f. Section 3.3.4).

Voies d’amélioration du modéle

Néanmoins, les simulations n’aboutissent a des ponts que lorsque la force de
diélectrophorese est prédominante (dp =500 nm). Dans le cas contraire, seules des
dendrites sont simulées. Or, expérimentalement, ce sont bel et bien des ponts qui
sont aussi observés, y compris pour un diametre de 'ordre de dp =100 nm. Ily a
plusieurs explications a ceci, maisles plus probables sont :

1. Uneforceélectrique et/ou diélectrique agirait surla dendrite, ce quil’atti-
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rerait naturellement vers I’électrode de signe opposé, ou bien vers la zone
de plus haute densité de champélectrique;

2. Ladiélectrophorese agirait surles particules, mémeles plusfines.

Examinons ces hypothéeses. Une dendrite est constituée de suie, qui est un
matériau conducteur. Parconséquent, lorsqu’elle est soumise a un champ électrique,
les charges ont tendance a se déplacer vers son extrémité. On peut donc envisager
que cette localisation de chargesdansle champ électrique engendre un moment qui
fasse tournerla dendrite autour de son point d’attache. Les signes étant opposés, la
dendrite pourrait alors étre attirée par1’électrode polarisée. Ceciaurait pour effet de
constamment rapprocher I'extrémité de la dendrite de I’électrode jusqu’a fermeture
du pont.

La seconde hypothese ne semble pas la plus probable du point de vue de la
dimension des particules. En effet, nousavonsjusqu’a présent étudié des particules
sphériques. Or, les particules réelles ne le sont pas. Nous avons choisi un diametre
de 100 nm pour étudier un ordre de grandeur. Les agrégats dont le diametre de
mobilité dm est compris entre 60 et 100 nm ont, a volume équivalent, un diametre
compris entre 40 et 70 nm. La diélectrophorese est donc, de ce point de vue, un
peu plus faible dans la réalité. Toutefois, il est possible que le gradient de champ
électrique soit sous-évalué dans ce modele. Les électrodes rectangulaires sont en
réalité composées de nombreuses aspérités qui, en 3D, pourraient donner lieu a
des gradients de champ électrique localement supérieur a celui considéré ici. Si la
diélectrophorese est sousestimée dans ce modeéle, cela serait probablement du fait de
la topologie des électrodes, trop régulieres.

4.8 Facteur de forme des particules desuie

Pour améliorerleréalisme du modele de captation des particules de suie, il est
possible d'implémenter un facteur de forme aux particules. Ceci permet un gain de
précision pourle calcul dela trainée aérodynamique. Afin de calculer ce coefficient
pour de nombreux parametres, une méthode numériquespécifique a été développée.
Elle a été implémentée et approfondie au cours du stage de Rafail Iosifidis a IFP
EnergiesNouvellesen2016[131].

4.8.1 Meéthodologie
Stratégie numérique

La force de trainée, notée Egrag a pour expression (cf. Section 1.6.3) :

3k dp
Ce(dp)

Ou le terme x est le facteur de forme de la particule et dépend de sa dimension
fractale Dy, du nombre de sphérules Npp quila composent et de leur diametre dpp.
La méthodologie présentée (cf. Figure 4.33) iciest mise en place afin de déterminer

Eyrag =X u (4.30)
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la relation :

x = f (Dx, Nop) (4.31)

Pour étudier 'impact des parameétres liés a la morphologie des particules,
nous avons généré des agrégats grace a une méthode stochastique, introduite dans
I'article de Sturm et al. [99]. Cette méthode permet de construire une particule en
ayant au préalable choisi son nombre de sphérules Npp et sa dimension fractale Dy.
L’algorithme, les constantes utilisées ainsi quun échantillon des particules générées
avec cette méthode sont rapportés en Annexe G.
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Figure 4.33 — Logigramme pour le calcul du facteur de forme [131].

Un modele en dynamique des fluides est utilisé pour calculer la trainée d'un
agrégat. Ce modele a été réalisé sous ANSY S Fluent et a été au préalable validé en
comparant la trainée d’'une sphere calculée par cette méthode avecla loi de Stokes.
Les résultats ainsi acquis sont finalement post-traités pour le calcul du facteur de

farme v = Fagegn - Dans cette méthode, la force de trainée est calculée en régime

continu puis corrigée avec le coefficient de Cunningham.

Domaine de calcul

Les conditions aux limites utilisées pour le calcul numérique de I'aérodyna-
mique autour d’'une particules de suie sont typiques de ce type de simulations. L’en-
trée d’air est modélisée par une vitesse normale a la paroi. Dans cette étude, la
norme de la vitesse est fixée a 1 m/s pour toutes les simulations. La valeur a peu
d’importance car’'objectif est de comparerla trainée d'une particule sphérique avec
celled’'un agrégat de dimensions comparables, indépendamment des parametres liés
au fluide. II est toutefois primordial de se placer dans des conditions favorables
a un écoulement de Stokes, c’est-a-dire Rep « 1. Pour une vitesse de 1 m/s et
pour une particule sphérique de 100 nm de diametre, on calcule effectivement que
Rep=3.1x 1073,

L’agrégat est quant a lui, modélisé par des frontieres statiques. L'objectif de
ce calcul n’est pas de calculer sa trajectoire, mais bien de calculer les efforts que le
gaz exerce sur la particule. Il s’agit dun calcul monophasique autour d'un obstacle
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Figure 4.34 — Conditions aux limites pour les calculs CFD.

constitué par 'agrégat. Une condition de non-glissement est assignée aux paroisde
la particule. Notons que comme ces conditions ne sont pas valides pour les nano-
particules, la trainée sera corrigée par le facteur de Cunningham (cf. Section 1.6).

La sortie est modélisée par une pression nulle imposée a la face opposée. De
plus, les faces 5 et 6 sont quant a elles deux a deux symétriques, tout comme les
faces 2 et 4 (cf. Figure 4.34).

Les dimensions Lx = Lx,1 + Lx,2, Lyet Lz du domaine de calcul ont une in-
fluence sur la solution : plus le domaine est grand, plus la solution est juste mais
plus les calculs seront longs. Par comparaison avec la loi analytique de Stokes,
Tosifidis ef al. [131] ont montré que le calcul de la trainée était correct pour les
parametres géométriques rapportés dans la Table 4.4. Notons que dans le cas ou
Lx =Ly = Lz = 100 X rp, lerreur sur la force de trainée est inférieure a 10 %.

Symbole Valeur

Ly 160x rp
Lx2 184 x rp
Ly 320% rp
L, 320% rp

Table 4.4 — Dimensions du domaine de calcul [131]. Dans le cas de particules fractales, tp
se rapporte au rayon de la sphere enveloppant [’agrégat.

Calcul dela trainée d’un agrégat

Lelogiciel ANSY S Fluent résoud les équations de Navier-Stokes pour un écou-
lement d’air stationnaire, laminaire et incompressible au voisinage d'un agrégat.
Contrairement au cas simple d'une particule sphérique, les particules fractales ont
des géométries complexes. Les calculs nécessitent par conséquent une attention par-
ticuliere quant au choix du solveur et au maillage. Les méthodes numériques sont
détaillées dans 'Annexe H. Une fois le champ de pression et le champ de vitesse
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calculés, ces grandeurs sont intégrées sur la surface de la particule. On parle dune
approche eulérienne. L'intégration dela pression donne, par exemple, la force :

N
Ep = (P — Pef)dAini (4.32)
i=1

qui constitue la somme sur les n faces composant la surface totale de la particule,
et ou Pef constitue une pression de référence, P est la pression a la i-eme face, dAi
sa surface et nj son vecteur normal. Un calcul analogue est réalisé pour les efforts
visqueux, notés Ey. La force totale exercée par le fluide sur les parois de la particule
est donnée par :

Egrag = Fp + By (4.33)

4.8.2 Résultats
Lignes de courant et pression

Les lignes de courant et la pression au voisinage d'un agrégat permettent

d'une partd’illustrer la facon dontles forces sont calculées (cf. Figure 4.35). D’autre
part, elles permettent de visualiser et de vérifier qu’il s’agit bien d'un écoulement
de Stokes. En effet, on peut voir que les lignes contournent délicatement I'agrégat
et ne générent pas de vorticité ou de recirculation derriere I'obstacle constitué par
la particule. Cette hypothese est utilisée pour le suivi lagrangien des particules.

Pressure
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Figure 4.35 — Lignes de courant et tracé de la pression sur un agrégat (D = 1.8 et
Npp :30) [131]

Nous pouvons également faire remarquer que la vitesse du fluide représente,
dans la réalité, la vitesse relative d'une particule par rapport au fluide puisqu’ici la
particule est immobile. Les vitesses en jeu dans le modéle de captation étant plus
faibles encore, I’'hypothese d'un écoulement de Stokes est vrai a fortiori.
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Figure 4.36 — Tminée pour différentes particules de Nop = 10 sphérules sous différents
angles d’attaque [131]. Chaque couleur représente la trainée calculée lors de la rotation autour
de l'axe de couleur correspondante. La ligne en pointillés grise représente la loi de Stokes
dans le régime continu en tenant compte du facteur de forme calculé dans ce travail.

Impactdel’angle d’attaque

Par définition, un agrégat de suie n’est pas isotrope. D'un point de vue aéro-
dynamique, cecia pour conséquence que sa trainée dépend de son orientation. Une
analyse de sensibilité a été réalisée pour plusieurs particules contenant Npp = 10
sphérules, dontles résultats sont restitués sur la Figure 4.36. Pour chaque particule,
on définit un référentiel (O, x, y, z) dont le centre O est le centre de masse de la
particule. Les sphérules ont subi une rotation totale de 360 degres autour de chacun
des axes, et la trainée y est calculée tous les 20 degrés.

Lesgraphiques montrentquesila trainée reste stable lors dela rotation autour
de la direction du fluide (Ox), elle peut varier notablement selon I'angle d’attaque.
L’amplitude dela variation est toutefois dépendante de la dimension fractale puisque
la différence s’éléve a 27 % pour la particule de dimension fractale Ds= 1.3, et est
seulement de 8.5% pour Dr = 1.8. Cette derniere valeur est en particulier celle que
l'on attend pour les particules étudiées dans cetravail. L'effet del'orientationd'une
particule de suie dans le flux peut donc étre négligé dans une premiere approxima-
tion.
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Figure 4.37 — Facteur de forme en régime transitoire xx [131].

Facteur deforme

La forcede trainée a été calculée en faisant varier deux parametres : lenombre
de sphérules Npp (de 4 a 30) et la dimension fractale Dr (de 1.4 a 2.5). Pour chaque
couple (Npp, Dx), 10 particules différentes ont été générées et ont fait 'objet d’'un
calcul de trainée. Ceci représente un total de 3000 simulations, soit environ 600
heures avec un processeur de 6 GHz. La trainée a donc été moyennée pour chacun
des points.

Grace a I'ensemble de ces résultats, une corrélation entre la force de trainée
et le nombre de particules primaires composant lesagrégats a été déterminée[131].
Une telle corrélation avait été identifiée par Binder et al. [132] pour une gamme de
dimensions fratales comprises entre Dr = 1.8 et Dy =1.9:

Furag = 37ttt dpp N, (4.34)

Ou aest un exposant qui ne dépend que de Dr. De plus, le diametre de mobilité est
relié a la force de trainée par la relation [133] :

Fdrag = 37I17f [2¢ dm (4'35)
Grace aux simulations de la force de trainée en fixant Npp =10, une corrélation de

laforme: K
Dr

a été établie avec la dimension fractale Dr € [1; 3]. Les constantes K1 et K2 sont des
parametres de corrélation et valent K1 = 3.55 et K2 = 0.361. Grace aux relations
(4.34) et (4.36) par identification, il vient que :

33.43
a=0.361 x lOg F (4.37)
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De plus, d’'apreés DeCarlo et al.[77], le facteur de forme peut s’écrire, en régime

transitoire : | Cu(dw)dn )
T Cddm) dve 4-3
Or, en égalantlerelations (4.34)et(4.35) :
dm= dpp]\/;)% (439)

1
Etcomme par définition le diamétre 4 volumeéquivalentpeut s’exprimer dve = N dpps

on peut réécrire (4.38) :
xt - CC ! dVe ) a_;
C(d nayDNop (4.40)
¢ oogp)

Cette relation permet finalement de représenter le facteur de forme en fonction des
parametres d’intérét (cf. Figure 4.37). L'intérét de la méthode numérique est de
cartographier un certain nombre de parameétres pour en tirer le facteur de forme
qui servira a décrire, avec une meilleure précision, lesforces aérodynamiques et par
extension les trajectoires des particules de suie. Une extension de cetravail pourrait
étre d’évaluer I'impact du pré-facteur fractal.

4.9 Electrorotation

L’électrorotation est une conséquence de la polarisation d'une particule par
un champ électrique. En effet, 'action du champ électrique sur un dipéle géneére
un moment, noté Mg, engendrant un mouvement de rotation. Il existe plusieurs
approches numériques de ce phénomene, mais nous nous intéresserons en particulier
a celle de Winter et Welland [134], pour sa simplicité de mise en oeuvre.

Ce modele est particulierement adapté a la mécanique du point et se base
sur le principe fondamental de la dynamique appliqué a une particule immergée
dans un fluide. Ce modéle est initialement destiné a la prédiction du comportement
de particules biologiques ellipsoidales. Le travail présenté ici conserve la méthode
proposée par Winter et Welland mais I'applique a une particule de suie immergée
dans l'air. L'objectif de cette étude est d’étudier I'orientation d’'une particule de suie
dansun champ électrique typiquedes conditions de fonctionnement du capteur.

4.9.1 Equation de la rotation

Le détail des calculs menant a 'équation de la rotation d'une ellipsoide pola -
risée parun champélectrique (¢f. Figure 4.38) est restituée dans ’Annexe I. Winter
et Welland montrent que dans ces conditions, la projection de la deuxieme loi de
Newton s’écrit :

4 , 21 18 a* + b 2 1 1

1_ £ _ 1 1 5
15™epabd(a +b)92+377:vfa2Ax+b2Ayez— mabeeo(ep—em) g T B sin26;

3
(4.41)
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(a) Dimensions de l'ellipsoide (b) Electroration d'un ellipsoide

Figure 4.38 — Electrorotation d'un ellipsoide.

Cette équation représente I'évolution de’'angle 6, (f) entrelegrand axedel’el-
lipsoide etle champ électrique. Ici, nous considererons une rotation autour d'un seul
axe,normal au grand axe del’ellipsoide. Une hypothése pour établir cette équation
différentielle est quele champ électrique soit constant. Ceciest une hypothese forte
simplifiantle probléeme et dontil faudra tenir compte dansles conclusions.

L’équation de la rotation n’est pas facilement solvable analytiquement, mais
peut étre résolue grace a uneméthode numérique. Dansleurarticle, [134]etal. pro-
posent de I'intégrer avec une méthode intégrée de Cash-Karp-Runge-Kutta d'ordre
4. L’algorithme a été écrit en Matlab et est restitué en Annexe I.

4.9.2 Application aux particules de suie

Dans ce modele, les parametres qui modélisent une particule de suie sont sa
permittivité électrique et sa masse volumique d'une part, et sagéométrie d’'autre part
(¢f. Table 4.5). En ce qui concerne la permittivité électrique des suies, la littérature
traite peu de ce sujet pour les suies de type Diesel. Aussi, nous nous rapporterons
aux valeurs mesurées pour des matériaux proches. Chen et al., qui étudient des
particules aéroportées de I'air ambiant, ont choisi une valeur comprise entre 2.5¢p et
20e0 [87]. La valeur 2.5 correspondant a des cendres issues de sites industriels [135],
cequis’éloigne denos conditions expérimentales. Enfin, uneétude plus générale a été
menée sur les propriétés diélectriques du carbone sous différentes formes (graphite,
charbon et noir de carbone) par Hotta et al. [136]. Ils mesurent une partie réelle de
la permittivité comprise entre 5ep et 10e0 pour le noir de carbone.
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Symbole Valeur Unité
Op 800 kg.m3
E 1-5x10° Vv.m!
6o /4 rad

& 2-20 -

&m 1.006 -

u 32x10° .2 ot
dt 1x10° s

2a 934 —2368 nm
b=c 12.5 nm

Table 4.5 — Résumé des constantes du modele d’électrorotation.

Le champ électrique entre les électrodes peut étre grossierementdécrit comme
constant (cf. Section 4.4) et vautenviron5 x 10° V/mpour une tension de polarisa-
tion de 100 V. Toutefois, le champ électrique n’étant pas constant au voisinage des
électrodes, il convient derester prudent quant aux résultats obtenus avec ce modele.

Enfin, les parameétres géométriques de l'ellipse ont été évalués grace al'algo-
rithme de génération des particules de suie. Nous avons choisi des demi petits axes
mesurant 12.5 nmquelque soit le diametre de mobilité des particules, car cela cor-
respond au diametre des sphérules. Le demi grand axe a été calculé en fonction du
diametre des particules, en mesurant le plus grand écart entrele centrede deux sphé-
rules appartenant a des agrégats générés pour une dimension fractale de D =1.8.

Les parameétreset les calculsintermédiaires sont résumés dansla Table 4.6.

dm dve (1) Npp (2) 2a(3)

60 47.3 7 93.4
70 52.9 10 105.8
80 58.3 13 122.4
90 63.5 16 138.2
100 68.6 21 158.2
150 92.1 50 236.8

Table 4.6 — Résupi dgf/f@ﬁlyg%gggy gféo;nétriques par diametre de mobilité. (1) dve =

N3 dpp, (2) Nop = :_m (3) Calculé par Aglogen en faisant la moyenne

sur cing échantillons.

La Figure 4.39 représente la solution de I'’équation (4.41). On peut dabord
remarquer que pour la plupart des parameétres étudiés, le temps caractéristique né-
cessaire a une particule pour s’aligner avec le champ électrique est de 'ordre de
10us. Cetempsest environ deux ordres de grandeur inférieur au temps que met une
particule pour se déposer surle capteur, injectée 40 umau-dessus des électrodes (cf.
Figure 4.27).

Le champélectrique joue un roleimportant dansl’orientation des sphéroides.
La Figure 4.39 (a) correspond a des particules de 100 nm et de permittivité 10ep.
Pour la valeur minimale de E =1 X 10° V/m, la rotation la plus lente est opérée.
Pour une polarisation a 100 V, cela correspond a une hauteur d’environ 40 umdes
électrodes. Plus la particule sera proche des électrodes, plus son alignement avec
le champ électrique sera rapide. 11 semble raisonnable de supposer que la particule
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Figure 4.39 — Rotation d'une particule de suie dans le modele de Winter et al.

sera orientée et parallele au champ électrique lors de son dépot sur les électrodes.
Il s’agit d'une information importante pour la construction des dendrites. En effet,
il est évident que si toutes les particules sont orientées a leur dépét, les dendrites
serontd’autant plus linéaire comme on peutle voir surles images MEB (cf. Section
3.3.6 et en Annexes C).

La permittivité électrique a également une importance dans I'orientation des
particules. La Figure 4.39 (b) montre que plus la permittivité des ellipsoides est
importante, plus la particule atteindra un état d’équilibre rapidement. La permitti-
vité électrique des particulesde suie étant relativement peu connue, il estimportant
d’étudier la sensibilité de la solution a ce parametre. Ici, pour la permittivité mini-
mum 2&p le temps caractéristique est particulierement important et si cette situation
est combinée avec un champ électrique faible, 'électrorotation sera trop lente pour
orienter la particule avant sont dépot.

Enfin, plus le demi grand axe des ellipsoides augmente, plus la rotation de la
particule est lente. Néanmoins, ce parametre n’a pasun impactimportantet'ordre
de grandeur du temps caractéristique est inchangé. Ceci permet de conclure que
dansla gamme detaille considéréeici, le grand axe des particules est toujours aligné
avec lechamp électrique.
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4.10 Conclusion

L’approche numérique présentée dans ce chapitre repose sur I'’équation du
mouvement des particules de suie au voisinage des électrodes, et a pour objectif
d’expliquer les tendances expérimentales liées a la taille des particules. Elles sont
modélisées par des spheres. Intrinsequement, le bilan des forces inclut la force de
trainée et la force de Langevin, qui permet de modéliser la diffusion brownienne.
Commelesnanoparticules sont chargées et plongées dans un champ électrique, elles
sont aussi soumises a la force de Coulomb. Enfin, les propriétés locales du champ
électrique donnent lieu a une force appelée diélectrophorese, qui était jusqu’a présent
absente de la littérature portant sur le capteur de suie.

Leschampsde force électriqueet aérodynamiqueontété calculés afin d’estimer
les forces agissant sur les particules de suie a chaque instant, et ainsi de prédire leur
trajectoire. L’étude du champ de vitesse a été faite a deux échelles : a I'échelle du
capteur et a I'’échelle des électrodes. La premiére étude a permis de formaliser des
conditions aux limites réalistes pour la seconde, qui sert a calculer directement la
force detrainée. L’écoulement a été modélisé par un écoulementde Couette en faisant
I'hypothése qu’une composante de la vitesse était dominante sur les autres. Nous
avonsvuque cette hypotheése était discutable en fonction de la position surl’élément
sensible. A ce stade, une analyse cinématique a été réalisée et a fourni un premier
élément de compréhension sur les observations expérimentales : le dép6t sur les
électrodes est influencé parla taille des particules. Les plus massivesont tendance a
se déposer davantage dansdeszones plusfavorablesa la construction des dendrites.
Néanmoins, le dépot est assymétrique et une inter-électrode sur quatre bénéficie
d’un dépodt suffisant pour la construction des ponts. Or, des ponts sont observés,
expérimentalement, sur une inter-électrode sur deux. Ceci peut s’expliquer par le fait
quele dépot varierait aucourt du temps: 'amorce des premieres structures pourrait
dévierles particules parles mémes mécanismes de construction de dendrites. Enfin,
il a été montré que la force de diélectrophorese ne pouvait étre négligée pour un
diametre supérieur a 300 nm.

Une étude de la littérature a révélé qu’un élément clef pour simuler la crois-
sance d'une dendrite de suie sur le capteur résistif est le couplage des champs de force
avec le dépot des particules. Ce modele a donc été utilisé pour simulerla croissance
des dendrites de suie sur le capteur. Une étude du modele a montré que le terme
de diélectrophorese avait une importance, méme pour les particules de 100 nm, et
ce dans des conditions relativement réalistes, pouvant étre recontrées a la surface
du capteur. Comme lors de I'étude cinématique, nous avons vu que la force de
diélectrophorese prend de I'importance avec la taille des particules et modifie pro-
fondémentla phénoménologie dela construction des dendrites de suie, notamment
pour dp =500nm. En effet, il semblerait que seule cette force permette de modéliser
des dendrites connectant les deux électrodes entre elles. Nous avons également vu
quela diélectrophorese, couplée a la contribution géométrique des particules avaient
un impact sur la vitesse de construction des dendrites. Plus la taille des particules
augmente, plusla croissance dendritique est rapide.

Le dépot préférentiel des plus grosses particules, leur contribution géométrique
accrue et leur sensibilité non linéaire a la diélectrophorese font d’elles les candidates
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idéales a la construction de dendrites. Ainsi, ces modeles expliquent chacun, sous
un angle différent, les observations selon lesquelles les ponts sont plus rapidement
construits parles particulesles plus grosses. Si cesmécanismes tendent versla méme
conclusion, la pondérationde leurimportancerespective est d'unintérétcertain pour
la compréhension fondamentale dela captation. L’état actuel de nos connaissances
ne permet toutefois pas d’accéder a cette information.

Pour améliorerle modéle, nous avons principalement étudié I'intégration des
particules non sphériques. D'un point de vue aérodynamique, cela se traduit par
I'utilisation de la loi de Stokes modifiée par un facteur de forme x. En particulier,
la valeur de ce facteur de forme a été étudiée de facon extensive en fonction du
nombre de particules primaires et de la dimension fractale. La méthode proposée
ici permet d’étudier d’autres parameétres commela taille des sphérules ou encore le
parametre de recouvrement. Néanmoins, son implémentation doit aller de paire avec
I'algorithme de Verlet car laméthode d’Euler ne garantit pas une stabilité numérique
suffisante.

D’un point de vue électrostatique, le phénomene d’électrorotation a été étu-
diée. D’apres le modele de Winter et al., les particules de suie sont en permanence
orientées selon les lignes de champs. Or, I'influence de I'orientation sur la force de
trainée peut étre décrite par unefonction analytiquesinusoidale. Cecouplageélectro-
aérodynamique peut permettre d’'améliorer le modele des spheres, en particulier pour
les particules dont le nombre de particules primaires les en éloigne fortement. En-
fin, ces calculs confortent nos observations par microscopie électronique : les ponts
peuvent former des structures a la fois fines et linéaires, qui n’existeraient proba-
blement pas si les particules se déposaient avec une orientation aléatoire sur les
dendrites.
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L’objectif de cetravail dethése est la compréhension des mécanismesde cap-
tation de nanoparticules de suie sur un capteur de particules de type résistif. Sur la
base des projets CICLAMEN 1 et 2, menés par 'école des Mines de Saint-Etienne,
EFI Automotive, Renault Trucks, Céramique Techniques Industrielles (CTI) et IFP
Energies Nouvelles, 'étude du capteur s’est poursuivie parla thése de Didier Gron-
din 4 'école des Minesde Saint-Etienne et a I'Institut de Recherche surla Catalyse et
I'Environnement de Lyon. Le présent mémoire restitue un travail mené entrel’école
des Mines de Saint-Etienne et IFP Energies Nouvelles.

Cetravail derecherche a pour objectif d’étudier la sensibilité du capteur résistif
a la taille des particules de suie dansla gamme 50 — 150 nm. C’est en effet un jalon
indispensable pour évaluerlafaisabilité dune mesuredela concentration ennombre,
puisque ce sontles particules dites ultrafines quiy contribuentle plus.

Bilan des approches expérimentales et numériques

Pour atteindre cet objectif sur le plan expérimental, lebanc développé lors de
la these de Didier Grondin [8] destiné a I'étude des capteurs de suie a été enrichi
d’un dispositif de classification. Deux méthodes ont été utilisées et reposent surdes
principes physiques différents. La premiere méthode utilisée, la classification élec-
trostatique, a été réalisée par un DMA (Differential Mobility Analyzer). Dans cette
configuration, les particules del’aérosol sont classifiées en fonction deleur diameétre
de mobilité. Elles ont par conséquent été classifiées en fonction du signe de leur
charge électrique et de leur nombre de charge élémentaire. La seconde méthode est
la classification aérodynamique, réalisée par un AAC (Aerodynamic Aerosol Clas-
sifier), qui trie les particules en fonction de leur diametre aérodynamique. Pour
chacune de ces méthodes, le protocole expérimental ne permet toutefois pas d’étu-
dier plusieurs aérosols monodisperses dansles mémes conditions de concentration,
du fait de la forme gaussienne de la fonction de distribution en taille.

Dans les conditions d’essais, le capteur est sensible aux particules de dia-
meétre de mobilité électrique de dm= 60 nm et de diametre aérodynamique de
da = 50 nm. Toutefois, les temps de percolation mesurés se sont avérés particu-
lierement élevés dans le cas de la classification électrostatique (entre deux et six
heures) pour un diameétre de dm =60 nm et une concentration moyenne tres faible
de 1.3 x 10% part / cm?. Dansle casde la classification aérodynamique, letemps de
percolation s’éleve a seulement une heure pour da = 50 nm et une concentration

154



Conclusion 155

moyenne quarante fois supérieure (5.6 X 10° part./cn?). De plus, des mesures du
temps de percolation pour différents diametres de mobilité électrique et différents
diametres aérodynamiques ont montré que le temps de construction des ponts de
suie diminue avecl’augmentation dela taille des particules qui composent I'aérosol.
Cette tendance a été vérifiée avec les deux techniques de classification et constitue
le principal résultat de 'approche expérimentale. Enfin, le capteur s’est révélé plus
sensible aux particules de 150 nm malgré une concentration en nombre tres faible
(1.02 x 103 part. /cm?).

En s’inspirant de I'étude proposée par Teike et al. [35], un modele multiphy-
sique en deux dimensions a été developpé pour mieux comprendre le role dela taille
(60 a 500 nm) des particules dans la croissance dendritique des ponts de suie, res-
ponsable de la réponse du capteur. La trajectoire des particules est calculée grace a
I’équation du mouvement, quitient compte de quatre forces :

— la force brownienne,

— laforce de trainée,

— la force de Coulomb,

— laforcede diélectrophorese (DEP).

Le calcul des champsélectrique et aérodynamique est couplé avec le dépot des par-
ticules sur les électrodes. Les dendrites de suie influencent donc localement I'écou-
lement etle champélectrique. Afin d’initialiser le champ aérodynamique a I'échelle
des électrodes avec des données réalistes, le champ de vitesse a d’abord été calculé
a l'échelle du capteur en tenant compte du débit dans le banc d’essai.

Grace a ce modele, les zones de dépot des particules ont été calculées en
fonction de leur taille. Plus le diametre augmente, plus elles se déposent dans une
zone propice a la formation des ponts, c’est-a-dire proche du fossé qui sépare deux
électrodes de signes opposés. Ceci s’explique par 'augmentation du rapport entre
la force de trainée et la force de Coulomb avecle diametre des particules. De plus,
la diélectrophorese accentue ce mécanisme. Son intensité augmente en effet avecle
cube du diametre des particules. Ceciconstitue un premier phénomeéne permettant
d’expliquer la sensibilité du capteur a la taille des particules.

D’apres les résultats des simulations, la diélectrophorese agit aussicomme un
mécanisme promouvant la croissance dendritique. Comme sanorme est proportion-
nelle au gradient du champ électrique, les particules sont naturellement attirées par
la pointe des dendrites car il s’agit de la zone de plus haut gradient. En effet, c’est
le point qui est le plus proche de I'électrode de signe opposé. Enfin, la norme de
la diélectrophorese ne dépend pas du signe de la charge électrique portée par une
particule. Par conséquent, cette force est inconditionnellement attractive pour des
particules aéroportées. Contrairement a I'électrophorese (force de Coulomb seule),
cemécanisme explique mieux la fermeture des ponts, en particulier pour un aérosol
ou toutes les particules portent des charges de méme signe car elles contribuenta la
croissance dendritique de part et d’autre du fossé inter-électrodes.

Pour conclure, la force de Coulomb agirait sur I'aérosol a longue portée et la
diélectrophorese, plusintense a courte portée, expliquerait la formation des ponts
de suiesen raison del'influence des dendrites quiaugmentent localement le gradient
du champ électrique. Ces mécanismes varient en intensité avec la taille des parti-
cules, et la force diélectrophorétique pourrait, au-dela d'un certain diametre, étre
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prédominante sur la force de Coulomb a courte et longue portée.

La conséquence naturelle d'un phénomeéne quiaméliore la captation et quis’in-
tensifie avec la taille des particules est la détérioration de la sensibilité du capteur
aux particules les plus fines au profit de celles qui sont le plus sensibles a la DEP.
L’étude numérique présentée dans ce travail permet d’émettre ’hypothese que siun
capteur est exposé a un aérosol polydisperse, les ponts seront préférentiellement for-
meésparles particulesles plusgrandes. Autrement dit, sile capteur est effectivement
sensible aux particules qui contribuent a la concentration en nombre (<100 nm), il
'est davantage aux particules qui contribuent a la concentration en masse.

Perspectives

Pour améliorer la compréhension des mécanismes de dépot, il serait intéres-
sant deréaliser davantage d’essais sous aérosol monodisperse. Mémesila concentra-
tion varie intrinsequement avec le diameétre, les essais avec le Differential Mobility
Analyzer ont montré qu’il devrait étre possible de découpler I'impact du diametre
des particules et leur concentration avec une meilleure précision en augmentant le
nombre de diametres étudiés. Toutefois, la classification avec I'’Aerodynamic Aero-
sol Classifier est probablement la plus facile a exploiter du fait de la plus haute
concentration del’aérosol et de sa meilleure reproductibilité.

De plus, I'étude de la captation de particules neutres avec une polarisation
continue serait un moyen plus direct pour valider expérimentalement I'action de la
diélectrophorese surles particules de suie au voisinage des électrodes. Pour cela, un
piege électrostatique, captant uniquement les particules chargées, pourrait permettre
d’obtenir un aérosol de particules de suie électriquement neutres. Un Aerodynamic
Aerosol Classifier positionné a la sortie du filtre pourrait permettre de générer un
aérosol monodisperse de particules de suie neutres. Cette derniere méthode pourrait
alorsdonner desinformations surl'importance deladiélectrophorese en fonction du
diametre aérodynamique des suies.

L’implémentation de particules non-sphériques permettrait d’améliorer la pré-
cision du modéle numérique. Pourcela,un modele semi-numériquepour le calcul des
facteurs de forme dynamique a été proposé. Toutefois, la diélectrophorese doit aussi
bénéficier d'une expression analytique pour une particule non-sphérique. Lalittéra-
ture propose des modeles pour desellipsoides [134], cylindres ou erythrocytes[ 1371,
mais les agrégats constituent des systémes plus complexes qu’il serait intéressant
d’étudier davantage et d'implémenter au modele.

Pour améliorerla méthode numérique, il serait pertinent de I'implémenter en
trois dimensions afin de pouvoir tenir compte de la complexité dela surface des élec-
trodes surlesquelles les dendrites grandissent. Dans ce contexte, une étude extensive
de clichés MEB permettrait de réaliser une étude statistique surla morphologie des
ponts, et pourrait valider la méthode numérique par comparaison. Une fois le mo-
dele validé, des calculs d’'optimisation pourraient servir d’aide a la conception d'un
capteur résistif en dimensionnant I'espace inter-électrodes, la tension de polarisation
ou encore les conditions d’écoulement.

Pour finir, I'estimation du dépassement d'un seuil de concentration en nombre
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de particules pourrait étre atteinte en optimisant la sélectivité en taille de la capta-
tion des particulesde suies surles électrodes, grace au modele de captation proposé
dans ce travail. En effet, le capteur est davantage sensible aux particules de plus
grand diametre. Une nouvelle conception des pistes, une optimisation de la polari-
sation et de 'aérodynamique du capteur pourraient mener a cet objectif. D’autres
technologies pourraient aussi étre placées en amont du capteur résistif pour éliminer
les grosses particules de 'aérosol (filtre passe-bas), comme dispositifs microfluidiques
basés surl’inertie des particules. Certains d’entre eux sont notamment adaptés pour
séparer les particules supérieures a 500 nm[138, 139]. Toutefois, la principale diffi-
culté réside dans l'intégration d’'un tel systéme a la ligne d’échappement, qui est un
environnement entre autres soumis aux vibrations mécaniques, a une température
élevée et dont les gaz ont une teneur élevée en eau.
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Annexe A

Matrice des essais

La Table A.1 restitue la matrice des essais qui ont été réalisés dans le cadre
de la classification électrostatique. Quatre diametres de mobilité électrostatique ont
été considérés et uneemphasea été mise sur les tensions de polarisation 50 V et70
V. Les concentrations sont restituées sur la Figure A.1.

ID date capteur  dm  Vpol tperc C
[-] (-] [-] [nm]  [V] [s] _ [10* part/cm’]
1.14 o1/08/2017 capteur1 60 50 6946 1.46
1.34 10/10/2017 capteur1i 60 50 14335 1.04
1.38 16/10/2017 capteur2 60 50 20975 0.93
1.23 24/08/2017 capteur1 60 70 15441 1.43
1.17 02/08/2017 capteur1 60 100 7604 1.43
1.7 24/07/2017 capteur1i 70 30 5671 1.76
1.8 25/07/2017 capteuri1 70 30 4930 1.80
1.30 03/10/2017 capteuri 70 30 4705 1.29
1.5 21/07/2017 capteuri1 7O 50 6781 1.89
1.6 21/07/2017 capteuri1 70 50 4345 1.89
1.31 04/10/2017 capteur1i 70 50 9127 1.29
1.10 26/07/2017 capteur1i 70 70 5687 1.71
1.25 31/08/2017 capteur1i 70 70 11248 1.47
1.9 26/07/2017 capteuri1 70 100 7202 1.71
1.13 31/07/2017 capteur1 80 30 2851 1.77
1.28 08/09/2017 capteur1 80 50 4870 1.29
1.29 13/09/2017 capteur1 80 50 5803 1.19
1.33 09/10/2017 capteur1 80 50 1735 1.22
1.32 06/10/2017 capteur1 80 70 4538 1.27
1.44 03/11/2017 capteur2 100 30 13352 0.80
1.46 09/11/2017 capteur2 100 30 13811 0.87
1.41 24/10/2017 capteur2 100 50 12420 0.83
1.42 26/10/2017 capteur2 100 70 7706 0.83
1.45 06/11/2017 capteur2 100 70 9425 0.69
1.43 27/10/2017 capteur1 100 85 12833 0.72
1.47 10/11/2017 capteur3 100 85 20559 0.87
5.33 11/03/2019 capteur4 150 ~-19 1144 0.10
5.39 14/03/2019 capteur4 150 ~-19 2842 0.10

Table A.1 — Matrices des essais par classification électrostatique.

170



B6E+7

SE+7

-~
m
+
~

3E+7

2E+7

dN/dlog{dm) [#/cm?3]

1E+7

0E+0

Figure A.1 — Concentration par diametre de mobilité.

O =859
O

@]

50 100 150
Diameétre de mobilité électrique [nm]

200

171



Annexe B

Observationdelachargedes
électrodes

Meéthode Le chargement périodique des électrodes a été observé grace au micro-
scope électronique a balayage. Il est aussi possible d’observer ce phénomeéene avecun
matériel bien plusrudimentaire. En effet, une simpleloupe et un traitement d'image
permet aussi d'observer cette périodicité. La Figure B.1 représente la photographie
de I'élément sensible. Pour améliorer le constraste, plusieurs filtres ont été utilisés.
Ici, nous nous sommes servi des fonctions fournies par Matlab : la photographie a
d’abord été convertie en noir et blanc, pour faciliter I'’étude de l'intensité des pixels.
La brillance de cette image a été augmentée de 20, puis le filtre wiener2 a été
appliqué pour éliminer une partie du bruit de 'image. I1 utilise, comme son nom
l'indique, la méthode de déconvolution de Wiener en se basant sur les cinq voisins
les plus proches d’'un pixel pour recalculer sa valeur. Enfin, la fonction imfilter
a été utilisée pour moyenner la valeur des pixels et rendre le profil de leur intensité
plus lisible.

(a) Photographie originale (b) Photographie filtrée

Figure B.1 — Vue globale du capteur.

Résultats Grace a cette méthode rudimentaire, il est possible de tracer un profil
d’intensité des pixels sur la ligne rouge de la Figure B.2. Les valeurs faible d'inten-
sité des pixels correspondent a du gris foncé, et les valeurs élevées correspondent a
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du gris clair. Plusieurs périodicités sont observables sur ce profil. Chaque maxima
locaux sont séparés par des minima locaux. Ces derniers correspondent aux espaces
interélectrodes, qui ressortent en gris foncé sur la Figure B.1. Les autres maxima
correspondent aux électrodes.

Un autre motif se répete et est constitué de deux maximalocauxdontla valeur
est inférieure aux deux maxima locaux suivants. Cette observation est particuliere-
ment nette pour x>1000 um. Nous interprétons cette observation par un dépot de
suie supérieure sur deux électrodes sur quatre, ce qui correspond a la périodicité de
leur polarisation.

=
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—  |électrode
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Figure B.2 — Observation de la périodicité du dépdt grice a une loupe. Intensité des pixels
en fonction de l’abscisse, le long de la ligne rouge.



Annexe C

Images par microscopie MEB

Les Figures C.1 et C.2 représentent plusieurs clichés MEB obtenus pour un
méme capteur soumis a un aérosol polydispersé de concentration 2 x 107 part./ cm.
Le capteur a été chargé avec une tension de polarisation de 50 V. Ce cliché illustre
la diversité morphologique des micro-structures de suie a la surface d'un capteur
résistif.

SEI 100KV X4500  1gm WD 12.0mm SEI 100KV X3300 1um WD 120mm

Figure C.1 — Clichés MEB d'un capteur résistif chargé en particules de suie.
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SEI 100kV > 10pm WD 12.0mm S 100KV X3,500 llmn— WD 12.0mm

10.0kV  X5,000 Unn_ WD 12.0mm S S 0.0kV %2200 10pm WD 12.0mm

Figure C.2 — Clichés MEB d'un capteur résistif chargé en particules de suie.
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Annexe D

Détection des sauts

Description et objectifs L’algorithme présenté ici a pour objectif de détecter les
sauts de conductanoe dansla réponse d'un capteur de suie grace a un seuil sur la
valeur de la dérivée && %5, appelé epsilon (cf. Figure D.1). Cette technique est inspirée
de la méthode mise en place par Didier Grondin danssa these pour traiter le signal
échantillonné a haute fréquence par la carte NI [8]. La valeur de ce parameétre a été
fixé a 0.5 nS/s. Ce seuil a été choisi de telle sorte que le bruit du signal ne soit pas
détecté. Pour cela, nousavons appliquéla détection des sauts au signal d'un capteur
isolé de I'aérosol de suie. Cette technique nous a permis de réaliser un « blanc».

Par ailleurs, cette technique nous permet de détecter des sauts relativement
faibles, puisque la sensibilité de I'algorithmeestd’environ 1 uS.

clc; clear;

c = 1% numéro du dataset a tracer
print_ signal ='yes ;% affichage (ou non ) du signal
dt = 3600 ;%durée d’échantllonnage

epsnon = 5e-4; % sensibilité de 1’ échantillonage
bin_width = 1;% largeur des bandes de I’ histogramme
degree = 1;% degré de I’interpolation de la ligne de base

%chargement

% AAC

data {1}. value = xIsread ('2018 -02-08 _da =70 nm_Vpol =60 V.xsx ");

data {1}. da = 70,

data {2}. value = xlIsread (’2018 -02 -08 _da =70 nm_ Vpol =60 V_ bis . xsx );
data {2}. da = 70

data {3}. value = xlIsread (’2018 -02-07 _da =50 nm_Vpol =60 V.xsx ’);

data {3}. da = 50;

data {4}. value = xIsread (’2018 -02-08 _da =50 nm_Vpol =60 V.xsx ’);

data {4}. da = 50;

%pre -traitement

data {1}.tperc = 1652 ; data {1}.tinf = data {1}.tperc +dt;
data {2}.tperc = 2320 ; data {2}.tinf = data {2}.tperc +dt;
data {3}.tperc = 3215 ; data {3}.tinf = data {3}.tperc +dt;
data {4}.tperc = 4217 ; data {4}.tinf = data {4}.tperc +dt;

%calcul de dérivée

param = 1;

for j = 1:length (data )% pour chaque set de données
t = data {j}.value (:,1);
G = data {j}.value (:,2);

for i = param+1: length (data {j}.value )-param -1% pour chaque point
data {j}.dG(i,1) = (G(i+ param ,1)-G(i-param ,1))/(t(i+ param ,1)-t(i-param ,1));
data {j}.dt(i,1) = t(i);
end
end

%retranchement de la ligne de base
x = data {c}.dt - data {c}.tperc ;

= data {c}.dG;
[p S]= polyfitZero (x,y,degree );
[y_fit, delta] = polyval(p,x,S);
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Figure D.1 — [llustration de la détection des sauts.

data {c}.dG = data {c}.dG - y fit;

%trouver les ponts
k_time_ inf = find (data {c}.dt < data {c}.tinf);
k_sup = find (data {c}.dG(k_time_ inf) > epsilon );

k inf = k_sup

-1

%vérifierque k sup (i)>k sup (i-1)+3

toRem = [];
for i =2 length

(k_sup )

it k sup (i,1)<k sup (i-1,1)+3

toRem = [toRem;i];

end
end

k = find (k_ inf==0);
toRem =[toRem;Kk];

k sup (toRem (:,
k inf(toRem(:,

1),)=10;
=

1.9

%sauvegarde les données
data {c}. jumps (:,1) = data {c}.value (k_sup +param ,1) ;% instant des sauts

data {c}.jumps (:,2) = data {c}.value (k_sup +param ,2) ;% hauteur absolue des sauts
data {c}.jumps (:,3) = data {c}.dG( k_sup );% hauteur de la dérivée

k = find (data{c}.jumps (:,1)>data {c}.tperc);

%mesurer la hauteur des sauts
= data {c}.value (k sup +param ,2)-data {c}.value (k_inf ,2);% hauteur des ponts

data {c}.height

%v érifier que G(k_sup )>G(k_inf)
k = find (data {c}.height <0) ;
data{c}.height(k,:) = [];

%\print{signal et dérivée}
pattern = {[0 0.75 1],[0 0.1 1],[255, 109 , 109 ]./255 ,[1 0 O], [1 0.5 O], [0 209 63]./255};

LW = 1.25;

if strcmp (print_ signal ,

myF = figure (1) ;
set(gcf,’Color’, >white’, "Units’, >centimeters’);
[0 15 20 25)) ;

set (myF " pos ’,

Tyes )

(pas
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pos = get (myF, ’Position ’);

set (myF ,” Paper Position Mode’,”Auto ’,”Paper Units *,’centimeters ’,”Paper Size ’,[pos (3) , pos (4 1)
myF . Renderer =’ Painters ’;

subplot(2,1,1)

set (gca, 'FontSize’, 18, ’linewidth ’,LW, ’Grid Line Style >, ’:’, ’Grid Alpha *, 1, ’Grid Color ’, "k’,’
Xtick 7,0:100 :4*3600) ;
ax = gca;

xlabel(C$t\: [s]$’, Interpreter’,’latex’, *Fontsize’, 28)

ylabel($G \: [\mu S]$’, Interpreter’,’ latex’, “Fonisize’, 28)

hold on ;

box on;

grid off;

% signal

plot (data{c}.value (:,1), data {c}.value (:,2), '-’, Color ’, pattern {c}, “Linewidth ~, LW);

%repérage des sauts

plot (data {c}.value (k_inf ,1), data {c}.value (k_inf ,2), "v’,’Color’, “m’, ’Linewidth *, LW, *Marker Size ’

A4);
if c ==
p lo t(data{c}.value(k sup +3,1), data{c}.value(k sup +3,2), v’,’Color’, k7, “Linewidth *, LW, ~
Marker Size’,2);
else
plot(data {c}.value (k_sup +param ,1), data {c}.value (k_sup +param ,2), "v’, Color”, ’r’, ’Linewidth ~,
LW, *Marker Size *,4);
end
% limites
plot([data{c}.tperc data{c}.tperc], [0 max (data{c}.value (:,2))], '--", Color’, "g’, "Linewidth”, LW)
;% intervale de temps
plot([data{c}.tinf data{c}.tinf], [0 max (data{c}.value(:,2))], '--",’Color’, "g’, "Linewidth”, LW);%

intervale de temps
legend ({’signal’, >début du saut ’, ’fin du saut ’})
subplot(2,1,2)

set (gca, 'FontSize’, 18, ’linewidth ’,LW, ’Grid Line Style >, ’:’, ’Grid Alpha *, 1, ’Grid Color ’, "k’,’
Xtick 7,0:100 :4*3600) ;
ax = gca;

xlabel(C$t\: [s]$’, Interpreter’,’latex’, ’Fontsize’, 28)

ylabel(’$\frac{dG}{dt} \: [\mu S.s”{-1}]%$’, Interpreter’,’latex’, *Fontsize’, 28)

hold on;

box on;

grid off;

plot(data{c}.dt(:,1), data{c}.dG(:,1), '-’,  Color’, pattern{c}, 'Linewidth’, LW);%

plot(data{c}.jumps(:,1), data {c}.jumps(:,3), *v’,’Color’, k7, ’Linewidth >, LW, ’Marker Size * ,4);%
marqueurs des sauts

plot([0 max (data{c}.dt(:,1))], [0 O], '--", Color’, "k’, "Linewidth ”, LW);% ligne de base

plot([0 max (data{c}.dt(:,1))], [epsilon epsilon], '--",” Color’, b ”’, “Linewidth ”, LW);% seuil de
détection

plot ([data {c}.-tperc data {c}.tperc ], [0 max(data {c}.dG(:,1) )], "--", Color’, *g’, “Linewidth *, LW);%
intervale de temps

plot ([data {c}.tinf data {c}.tinf], [0 max (data {c}.dG(:,1) )], '--", Color’, “g’, ’Linewidth 7, LW);%

intervale de temps
axs ([2600 3000 O 0.0041)
legend ({’dérivée du signal *, ’détection ’})
end

myF2 = figure (2) ;

hold on; grid off; box on;

set(gcf,’Color’, >white’, "Units’, centimeters’);

set (myF2 ,” pos’, [5 15 20 15)) ;

pos = get (myF2 , ’Position ");

set (myF2 ,”’Paper Position Mode’,”Auto ’,” Paper Units

myF2 .Renderer =’ Painters ’;

set (gca , “Font Size *, 18, ’linewidth ~, LW);

xlabel($G \: [nS]$’, Interpreter’,’latex’,’Fontsize ’,28)

ylabel(’Probabilité [-]°,’ Interpreter’, ’latex’,”’ Fontsize’,28)

histogram ((data {c}.height ).*1 e3,’ Bin Width *, bin_width ,”Normalization ’, probability *,”Edge Color ’, none ’,”’
Face Color ’,pattern {c})

,JJcentimeters ’,”Paper Size *,[pos (3) , pos (4) 1)

plot([mean (data{c}.height.*1e3) mean (data{c}.height.*1e3)], [0 1], '--",  Color’, pattern{c}, 'Linewidth’
, LW)% moyenne
text(mean(data{c}.height.*1e3), 0.35, [’ moyenne :’°, num 2str (mean(data{c}. height.*1e3)), *nS’], ~

Fontsize’, 18, "Color’, pattern{c});
axis([00.02.*1e3 0 0.4])

dis p(['moyenne = 7, num 2str(mean(data {c}.height).*1e3), ~ nS’])
disp([’écart-type = °, num 2s tr (std(data{c}. height).*1e3), * nS’])
disp ([* médiane = 7, num 2str (median (data {c }.height) .*1 e3), > nS’])

disp ([ *fréequence = 7, num 2str (length (data{ c}.height)/dt), ~ Hz’])



Annexe E

Validation des méthodes
numeriques

E.1 Validationde la méthode LBM

Pourvalider le calcul en dynamique des fluides utilisé pour le suivi lagrangien
des particules, la solution a été comparée avec les résultats obtenus avecle logiciel
commercial Fluent. Pourcela, un écoulement entrainépar une vitesse de cisaillement
ucis =0.06 m/ s, une viscosité de 10> m2/ set un espace inter-électrode de 20 mum
a été considéré. La Figure E.1 représente le profil de la composante uy de la vitesse
a une hauteur de 10 um au-dessus des électrodes calculé avecles deux méthodes.
Le comportement de la vitesse est identique quelque soit la méthode de calcul, et
les valeurs sont proches. Toutefois, la valeur maximale est environ 17 % supérieure
pourla solution calculée avecla LBM. En plus d'une méthode numérique différente,
cette différence pourrait étre attribuée a un maillage moins optimisé pour la LBM
(dx=0.5um) que le maillage automatique de Fluent.

E.2 Validationdelaméthode d’Euler

Le code réalisé dans le cadre de cette étude, et ayant pour objectif de modé-
liser le dépot des particules de suie par une approche lagrangienne s’inspire de la
méthode présentée par Teikeet al.[35]. Lestrajectoires ont été calculées grace a une
simple méthode d’Euler. Pour vérifier la fiabilité du suivi dans nos conditions, les
trajectoires ont été comparées avec celles calculées par lelogiciel commercial Fluent.

Pour cela, nousnous sommes placésdansdes conditions simples : le déplace-
ment de plusieurs particules sphériques et chargées entre deux électrodes planes. Le
champ électrique est donc constant entre les plaques, ce qui permet de s’affranchir
du calcul du champ électrique. De plus, I’électrode supérieure étant animée d'un
mouvement de cisaillement, un écoulement de Couette est établi et est modélisé par
une simple loi exprimantla vitesse en fonction de 'ordonnée des particules:

Umax

ux(y) = Ly Yy (El)

179



180 Annexe E. Validation des méthodes numériques
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Figure E.1 — Comparaison des profils de vitesse pour deux méthodes numériques.

Injection
(30 um, 50 um)

+
periodicity 100 um

polarized electrodes

Vol = 60 V 1] X

200 pm

(a) Pour le calcul du champ électrique

80

100 120

v=0.04m/s

Injection
(30 ym, 50 pm)
+

periodicity

v=0m/s

200 ym
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Figure E.3 — Compamison du suivi lagrangien de cette étude avec celui opéré par Fluent.

Ou umax =0.1m/ s est la vitesse de la paroi supérieure, positionnée a une hauteur
Ly=100 mu. Les conditions aux limites utilisées pour ces calculs de validation sont
restitués dans la Figure E.2. De plus, les parametres utilisés dans cette étude sont
résumés dans la Table E.1.

Grandeur Symbole  Valeur  Unité

Hauteur Ly 100 um

Largeur Ly 200 um

Vitesse de cisaillement u(Ly) 0.1 m/s
Polarisation Vool 60 14

Champ électrique Ey 6x10° V/m

Diam étre des particules dp 100 nm
Nombre de charge élémentaire Te -1 —

Table E.1 — Résumé des paramétres des simulations.

Du fait de leur petite taille (100 nm), les particules étudiées ici sont large-
ment soumisesa la diffusion brownienne. Ceci confére un caractere aléatoire a leur
trajectoire. Ainsi, il n’aurait été pertinent de comparer deux trajectoires calculées
I'une avec Fluent, 'autre avec la méthode d’Euler implémentée pour cette étude. I1
adonc été choisi de comparer des faisceaux de trajectoires. Pour cela, 100 particules
ont été injectées en un méme point (xnj = 30 um et yinj = 50um) et sans vitesse
initiale. La Figure E.3 représente la comparaison entre le faisceau calculé par les
deux méthodes. En particulier, ce sont les trajectoires qui bornent les faisceaux qui
ont été tracés pour plus de visibilité. On peut voir que malgré une méthode numé-
riquerelativement sim ple (méthode d’Euler explicite), lesrésultats sont prochesdes
calculs réalisés par Fluent. Notons que Fluent utilise une méthode de Runge-Kutta
implicite [140].

De cette étude, nous conclurons que dans nos conditions, I'utilisation de la
méthode d’Euler explicite est suffisament précise. Toutefois, cette méthode a ses
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Figure E.4 — Comparison de la méthode d’Euler et de l'algorithme de Verlet [130]. Ici
x = 2, umx = 0.1 m/s. La force de Langevin a été désactivée ici pour mieux observer les
deux solutions.

limites et ne permet pas d’étudier des particules dontle facteur deforme xest supé-
rieur a 1,a cause d'instabilités numériques. De plus, cette validation concerne aussi
I'implémentation desforces de trainée, électrostatique et la diffusion brownienne.

E.3 Validationdel’algorithme de Verlet

L’algorithme de Verlet aurait pu étre validé de la méme facon que la méthode
d’Euler, mais une autre méthode a été utilisée ici. La trajectoire d'une particule a
été calculé de deux facon différente : d'une part avec la méthode d’Euler, validée
auparavant, et d’autre part avec I'algorithme de Verlet. Pour palier au caractere
aléatoire di a la diffusion brownienne, cette derniere a simplement été retirée de la
seconde loi de Newton. I1 a été observé que les deux solutions étaient extrémement
proches. Pourlillustrer, deux trajectoires ont été représentées surla Figure E.4. Ces
trajectoires ont été calculées pour un facteur de forme x = 2 avec deux méthodes
différentes. On peut voir que la méthode d’Euler commence a rencontrer des instabi-
lités numériques dansces conditions. Toutefois, les deux solutions sont trés proches
I'une de l'autre.



Annexe F

Résumé des parametres

Fluide
Grandeur Symbole  Valeur Unité
Conductivité électrique o 5x 107" S.m*
Masse volumique o 0.77% kg.m?3
Libre parcours des molécules A 109.2 nm
Permittivité relative & 1.006 -
Tem pérature Tt 453.15 K
Viscosité cinématique U 3.2x10° nt.s!
Particules
Masse v olumique o 800 kg.m’
Coefficient de correction (1) a 1.142 -
Coefficient de correction (2) B 0.558 -
Coefficient de correction (3) \% 0.999 -
Conductivité électrique O 200 S.mt
Facteur de forme x 1 -
Nombre de charges élémentaires n —3-43 -

Table F.1 — Résumé des parametres des simulations.
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Annexe G

Génération numérique
d’agrégats

Génération automatique d’agrégats fractals

Algorithme L’idée principale derriere cet algorithme est la génération d’agrégats
par un arrangement aléatoire de sphérules'. Chaque sphérule est repérée, dans un
repere cartésien, par son centre noté Si, de coordonnées (x, y, z), et son rayon rpp.
La premiere des Npp sphérules S1 constituant 'agrégat est placée en (0,0, 0). Puis,
une deuxiéme sphérule S est ajoutée aléatoirement par le choix aléatoire de deux
angles, pet 6, appartenant respectivement aux intervales[0, 1] et [0, 27]. La distance
entre les centres S1 et Sz est de 2rpp — 6, ou 6 constitue le recouvrement. La troi-
sieme sphérule S3 est ensuite accolée a 'une des deux sphérules précédentes choisies
aléatoirement.

Afin de générer des agrégats réalistes, 'algorithme devra préter attention a
ce que S3 ne viole pas l'intégrité topologique de S2. Un test de recouvrement est
doncréalisé entre S3 et toutes les autres sphérules. Sile recouvrement est supérieur
a 6, la sphérule Ss3 est repositionnée aléatoirement a équidistance de Si et de Sa.
Enfin, la dimension fractale de 'agrégat constitué de S1, Sz et S3 est calculée. Elle
doit étre comprise dans une gamme de tolérance définie par P et D}". Si tel est
le cas, I'algorithme poursuit la construction de la particule virtuelle jusqu’a ce que
le nombre de sphérule Npp soit atteint. L'ensemble de ces étapes est résumé dans
l'algorithme 4.

Enfin, les calculsaérodynamiques nécessiteront la connaissance préalable de
deux parametres: le centre de masse d'une part, permettra de positionner correcte-
ment 'agrégat dans le domaine de calcul. L’axe de rotation principal d’autre part,
permettra d’'orienter toutes les particules dans le flux d’air de la méme fagon. En
effet, dans nos conditions, les particules de suie ne sont pas isotropes.

Parametres et résultats Dans cette étude, la taille des sphérules a été choisie
telle que rpp = 12.5nm. Cette valeur repose sur des observations de particulesdesuie
moteur au microscope électronique atransmission (MET) (références). Le choix des

1. Particules sphériques élémentaires constituantles agrégats.
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Algorithm 4 Génération d’agrégatsfractals

1: Initialisation de Ny, rpp, Dr et sa tolérance, ki et §
2: Initialisation dela premiére particule
3: for all sphérule Ny do

4. Choix d’'une sphérule aléatoire parmi celles existantes
5:  Arrangement aléatoire sur cette sphérule : (¢, 6) €[0, ] X [0,27]
6: Test de recouvrement
7: if Pasde recouvrement then
g; galﬁfug%%fci;lrgsfggﬁ51?ﬂefr{actale Dy

10: go to 4

11: end if

12: else

13: Repositionnement de la sphérule

14: go to 4

15: end if

16: end for

17: Calcul du centre de masse
18: Calcul de ’axe de rotation principal

trois autres parametres D, ks et § est plus complexe car chacun de ces grandeurs
sont inter-dépendantes, du fait de la relation :

Rqy(8) P
Nop = ks (G.1)
PP Top

La littérature est riche en méthodes permettant de déterminer ces parametres, et
sont soumises a controverses (cf. Section 1.4.4). Les parametres retenus pour cette
étude (cf. Table G.1) reposent entre autres sur lesrésultats expérimentaux présentés
par Oufet al. [56] car ils sont en accord avec d’autres résultats présentés dans la
littérature (références?).

Grandeur Symbole Valeur  Unité
Nombre de sphérules Npp 4-30 -
Rayon dessphérules Top 12.5 nm
Pré-facteur fractal K 2 -
Recouvrement Z Tpp —— 3 nm
Parametre de recouvrement 6 1.1364 -
Dimension fractale cible Dx 100 nm

Table G.1 — Pammeétres de 1’algorithme de génération des particules.

Grace a l'algorithme présenté précédemment, des particules ont été générées
afin de calculer la trainée qui s’exercent sur elles. La Figure G.1 représente un
échantillon des particules générées dansle cadre de cette étude.
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Figure G.1 — Echantillon de particules générées avec Aglogen [131].



Annexe H

Méthodes numériques pour
I’étude aérodynamique des
agregats fractals

La géométrie complexe des particules de suie en fait des objets complexes
a étudier. Dans le cadre de I’étude aérodynamique pour le calcul des facteurs de
forme, une attention particuliere a été portée sur le maillage et le choix du solveur.
Les paragraphes qui suivent résument le travail réalisé par Iosifidis et al. [131] dans

le cadre de ce travail de thése.

H.1 Maillage

Du fait des angles aigiis que forment sphérules soudées, le maillage peut se
montrer problématique carles cellules ont tendance a s’y déformer (¢f. Figure H.1).
Les points des mailles sont alors susceptibles d’étre coplanaires, on parle de mailles
dégénérées. Detelles mailles ne sont passouhaitables pour résoudre les équationsde
Navier-Stokes et introduisent des instabilités numériques conduisant a la divergence
de la solution.

Une source de ce probléme peut étre traitée en amont, lors de la génération
des particules fractales. Il convient alors d’éviter d’utiliser des parametres de recou-
vrement (notés 6dans la Section 4.8) trop faibles (ie. proche de 0). En effet, plus le
parametre de recouvrement est grand, moinsl’angle a la frontiere des particules est
aigii.

Enfin, la qualité du maillage doit étre controlée. En particulier, le guide de
maillage I’ ANSY S Fluent préconise de se pencher sur les parametres skewness, qua -
lité orthogonale et ratio d’aspect, qui doivent vérifier :

— skewness <0.9

— qualité orthogonale - 1

— ratio d’aspect = 1

Ces criteres sont illustrés par la Figure H.2. Enfin, les Figures H.3 et H.4 éva-
luentla qualité d'un maillage type utilisé dansle cadre de cette étude. Effectivement,
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Figure H.1 — Maillage d’'un agrégat de suie possédant Npp = 30 sphérules [131].

skewnesscas idéal > 0.9

ratio d'aspect 1 > 10
maille
triangulaire j
—)
maille
rectangulaire / ;

Figure H.2 — [llustration des criteres de qualité d’un bon maillage.

on peut constater quele critére skewness < 0.9 et quela plupart des mailles vérifient

que la qualité orthogonale est proche de I'unité, puisque sa moyenne est supérieure
a0.85.

H.2 Solveur

L’écoulement que le solveur doit résoudre est stationnaire, incompressible et
les vitesses en jeu sont faibles. Le solveur utilisé est celui de ANSY S Fluent, qui
est un solveur volumes finis. Il existe plusieurs approches numériques pour résoudre
les équations de Navier-Stokes parmi lesquelles figurent les solveurs basés sur la
densité du fluide (density-based solvers) et ceux basés sur sa pression (pressure-
based solvers). Historiquement, les density-based solvers ont été développés pour
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Figure H.3 — Histogramme du paramétre skewness pour un maillage type [131].
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Figure H.q4 — Histogrmamme du parmametre qualité orthogonale pour un maillage type [131].
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résoudre des écoulements compressibles 4 haut nombre de Mach', a I'inverse des
pressure-based solvers.

Les density-based solvers utilisent 'équation de continuité pour calculer le
champ de densité p(x, ?), puis une équation d’état pour en déduire le champ de
pression P(x, ). De plus, le pasde tempsentre deux itérations est calculé en fonction
du temps caractéristique acoustique?. Or, il est d’autant plus important que le
nombre de Machest faible. Ainsi, pour un écoulement incompressible, le nombre de
Mach est tel que Ma - 0, si bien que le pas de temps est tres faible. Ceci a pour
effet daugmenter significativementle cotit en tempsde calcul.

Les pressure-based solvers reposent sur une résolution indirecte des équations
de Navier-Stokes. Pour cela il faut faire '’hypothese que I'écoulement est incom pres-
sible, c’est-a-dire que Ma = 0. Les équations de continuité et de conservation de
la quantité de mouvement peuvent alors étre manipulées pour faire apparaitre une
équation de Poisson sur la pression. Pour cette résolution, le pas de temps est calculé
sur la base de la vitesse du fluide et non sur la vitesse du son, ce qui augmente le
pas de temps, et réduit par conséquent le cotit en temps de calcul.

En assimilant I'air a 180 degrés Celsius a un gaz parfait, la vitesse du son
7/

vaut: e
RTT 8314 X 453.15 .

= 14X
28.976 x 10-3 =13.5m.s

s= YV, = (H.1)
S Mf

Ou yest l'indice adiabatique, Rla constante des gaz parfaits et M la masse molaire
du milieu. Ce qui permet de calculer que le nombre de Mach qui vaut:
Uy 1

Ma=_=__ =22x10"3 (H.2)
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Ce qui permet de conclure que le solveur le plus approprié pour la résolution de
I'écoulement au voisinage d'un nano-agrégat de sphérules est le pressure-based sol -
ver. Toutefois, de nos jours, des améliorations ont été implémentées a chacune des
méthodes si bien qu’elles conviennent chacune a une large gamme de nombre de
Mach. Pour cette étude, nousnous sommes quand méme basés sur le solveur tradi-
tionnellement recommandé dans notre cas : le pressure-based solver.

Enfin, les schémasde discrétisation utilisés sont reportés dansla Table H.1.

Grandeur Méthode
Gradient@p Green-GaussNode based
Pressure Second order
Momentum Second order upwind

Table H.1 — Résumé des paramétres des schémas de discrétisation [131].

1. Défini par Ma = Z—l, ou vs est la vitesse du fluideet ¢s la vitesse du son se propageant
dansle milieu.
2. Défini par ta = é, ou [ est la longueur caractéristique du systéme.



Annexe I

Electrorotation

Winter et Welland [ 134] ont établi une équation pour prédire la rotation d'une
ellipsoide plongée dansun champ électrique. La méthode est d’abord décrite, plus
I'implémentation avec une méthode de type Runge-Kutta sera présentée.

I.1 Modele analytique

Le modele décrivant la rotation d'une ellipsoide de rayons (= (q, b, 0), il est
nécessaire de commencer par définir les intégrales elliptiques, Aet Ai :

M e _ ds
Ai = 0 (S+lzi)"(s+a2)(s+b2)(s+02) (I.1)
A= fo _ ds
T 3 (s+@)(s + b?)(s+32) (L2)

Trois moments sont en jeu dans le processus d’électrorotation. Le principe
fondamental dela dynamique peuts’écrire:

al=ME + MH (1.3)
Ou gestl’accélération angulaire quis’exprime parg—:f. Jreprésentele moment
d’'inertie, MF le moment électrique et M le moment hydrodynamique. Détaillons

I'expression de chacun de ces moments. Premiérement, le moment d’inertie dune
ellipsoide est donné parl'expression :

[
P+ 0 0
= rppabc’ e+a 0
= (g Hrpabc 0 a , (1.4)
0 0 a + 1

De plus, le moment Mg s’écrit :
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192 Annexe 1. Electrorotation

ME=pnE (L5)

Ou Eest le champélectrique au voisinage dela particule et ple moment dipo-
laire. Choisissons un systéme de coordonnées orthonormées formé par desvecteurs
paralléles aux axesdel’ellipsoide. L’expression du champ électrique E"a I'intérieur
d’une particule plongée dansun champuniforme E est :

" = 1+ abeg-in A = % (16)
Em

Dans la suite, le coefficient ki sera utilisé pour simplifier les expressions ma-
thématiques. A partir de la relation (I.5), T. B. Jones détermine une expression
analytique du moment MF d’'une ellipsoide [141]:

[
B E (k1 -kt

ME=*rabole  0)"E E (R ,%_1)[ (1.7)
s P BB -k

Enfin, lemoment hydrodynamique a pour expression [142] :

I 0
2
TR g;%[ (b22+c§)/(Ayb2 +Azc2%[

H
M __37wadg (c.ta)/(Azc +Axa)n (1.8)
Bl + DD/ (A + Ay D)
A partir de la relation (I.3), et de 'expression des moments, la deuxieme loi
de Newton projetée sur I'axe Oz s’écrit :

4 ) 2d%6; 16 2+ do 2 1 1

4 < 4 4 2
— = _ mabcey(gp—em) - E sin26;
157TppabC(Cl +b)dt2+37l'vfa2AX+b2Ay dt ~ 3 kx  ky o)

Cette équation représente’évolution de I'angle 6; (f) entrelegrand axede I'el-
lipsoide etle champélectrique. Ici, nous considererons une rotation autour d’'un seul
axe,normalau grand axe del’ellipsoide. Une hypothese pour établir cette équation
différentielle est quele champ électrique soit constant. Ceciest une hypothese forte
simplifiantle probleme et dontil faudra tenir compte dansles conclusions.

L’équation de la rotation n’est pas facilement solvable analytiquement, mais
peut étre résolue grace a une méthode numeérique. Dansleurarticle, [134]etal. pro-

posent de I'intégrer avec une méthode intégrée de Cash-Karp-Runge-Kutta d’'ordre
4.

I.2 Implémentation

Le code utilise la méthode de Cash-Karp-Runge-Kutta[140] pour résoudre
I'équation de rotation d'une particuleellipsoidale dans unchampélectrique constant.
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Ilesttoutefois possible de modifier la méthode d’'intégration et de choisir la méthode
plus classique de Runge-Kutta d’ordre 4. Pour cela, il suffit de changer la variable
BT et de l'instancier a BT _RK4. Cela aura simplement pour effet de modifier les
parametresnumeériques du tableau de Butcher. L’équation résolue est de la forme:

adl@®+pr =y (1.10)

Et les variables alpha, beta et gamma du programme font directement réfé-
rence a cesgrandeurs.

clc; clear all;

% Méthode basée sur : W. T. Winter , M. E. Welland , Dielectrophoresis of non-spherical particles , J. Phys
. D. : Appl. Phys . 42 (2009)
% 2. Constantes physiques et numériques
t_max = le-4 % Temps de simulation
= le-9; % Pas de temps du solveur
eps_ p = 15; % Permittivité relative de la particule
eps. m = 1 % Permittivité relative de 17 air
eps_ 0 = 8.85418782*le-12; % Permittivité absolue du vide
rho_ p = 800; % Densité effective des particules de suie ky/ m3
nu_f = 32e-5 % Viscosité de 1’ar (l1e-5 - le-4 selon la
température )
E = 5e6 ; % Champ électrique constant en V/m. Le
champ varie entre 3.107"4 V/m et 3.107"6 V/m
theta_ 0 = pi/4; % Angle initial entre 1’axe a et le champ
électrique
geom = [90 e-9, 20 e-9, 20 e-9; % Prolate
10e-6, 10 e-7, 10 e-6; % Oblate
10e-6,0.6*10e-6, 0.2*10 e-6; % b/a = 0.6
10e-6, 0.2*10e-6, 0.6*10e-6]; % b/a = 02
% 4. Résolution de I’équation différentielle (Runge Kutta)
BT_RK4 =0 ,0 ,0 ,0 o ;
2, 12,0 ,0 0 ;
2,0 ,12,0 ,0 ;
i ,0 ,0 ,1 ,0 ;
o , 1 , 13, 13, 1/6];
BT_CKRK =[O0 , 0 , 0 , 0 , 0 , 0 , 0
s . 15 .0 .0 .0 .0 .0
310 , 3040 , 9/40 , 0 .0 .0 0
3/5 , 3/10 , -9/10 , 6/5 , 0 , 0 , 0
1 , -11/54 , 52 , 70127 , 35727 , 0 , 0
7/8 , 1631 /55296 , 175/512 ,575/13824 , 44275 /110592 , 253 /4096 , 0
0 , 37 /378 , 0 ,250/621 ,125/594 , 0 ,512 /1771
1:
t = O:dt:t_max ;
y = zeros (4,length (t));
z = zeros (4,length (t));
y(:,1) = theta_ O; % Angle initial de la particule par rapport au champ électrique
z(:,1) = 0 % Vitesse angulaire initiale
BT = BT_CKRK ;
tic
for n = 1.1 %size (geom, 1)
a = geom (n, 1); b = geom (n, 2); c = geom (n, 3);
a_x = @(s) (s+ta2) .~N(-1) .* ((sta”2) .*(s+tb"2) .*(s+c”2) ).~(-05); % Fonctions elliptiques
a_y = @(s) (s+b"2).~M(-1) .* ((s+an2).*(s+b"2).*(s+c"2)) .~(-0.5);
a_ = @(s) ((stan2).*(s+bn2).*(s+c"2)) .~(-0.5);
A_x = integral(ax, 0, Inf); % Intégrales des
fonctions elliptiques
ALy = integral(ay, 0, Inf);
A = integral(a_, 0, Inf);
k x =1+ a*b*c*(eps_p-eps_m)/(2*eps_m)*A X;
ky =1+ a'b*c*(eps_p-eps_m)/(2*eps_m)*Ay;
alpha = (4 15)*pi*rho_p*a*b*c*(a"2+ b”"2) ;
beta = -(16/3) *pi*nu_f*(a"2+ b"2) /(A x*a2+ A_y *b?2) ;
gamma = -(2/3) *pi*a*b* c* eps_0*(eps_p -eps_ m)*(1/ kx -1/ ky);

for i = 1:(length(t)-1)



61

62

63
64
65

66

67

68
69
70
71

72

73
74
75
76
77
78
79
80
81
82
83
84
85
86
87
88

89
90
91

92
93
94
95
96
917
98

194

Annexe 1.

k = zeros (6.1) ;
I = zeros (6,1);
for j = 1:6
K = k’™*BT(j,2:end)’ ; % Produit scalaire pour pondérer les
L = 1’*BT(j,2:end )’
k(j) = z(n,i)+dt*L;
1(j) = (1/alpha)*(beta *(z(n,i)+ dt*L)+ gamma*E"2* sin (2*(y(n,i)+ dt*K)));
end
Ski = k’* BT(end , 2:end )’;
Sl_i = I’ BT(end , 2:end )’;
y(n,i+l) = y n,i) + dt* Sk_i ;
z(n,i+1) = z(n,i) + dt*SI_i;
end
end
toc
myF = figure ;
hold on;
my Pattern = {[1 02 02] , [0 05 1], [0.4660 0.6740 0.1880] , "k'};
pos = get (myF, ’Position 7);

set(gcf, "Units’, "centimeters’, "pos’, [6 1.5 20 15],...
’Paper Position Mode’,”Auto ’,” Paper Units ’,’centimeters ’);

% Parametres axes

set (gca, ’FontSize ’, 24, ’linewidth *,1, ’Grid Line Style ’, ’
"Xtick 7,0:t_max/4:tmax , 'Y tick’, -pi/4:pi/16:pi/4, FoniName’, "CMU Sans

>, ’Grid Alpha 7, 1, ~

yticklabels ({ " -\pi/4”, -3\pi/16*, *-\pi/8°, *-\pi/16°,70", *\pi/6 >, "\pi/87,
ax = gca;

%ax XAxis . Exponent = 0;

%axis ([0 t_max -pi/4 pi/d]);

xlabel ('$t [s]$’, Interpreter ’, ’latex *, *Fontsize ’, 30, “Fontname ’, CMU Sans

ylabel ("$\theta [rad ]1$°, Interpreter ’,’latex >, ’Fontsize >, 30, ’Fontname
% Courbes

hold on;

box on;

grid off;

plot(t,y(1,:), ’-’, ’color’, myP attern{1});

Electrorotation

coefficients Kk j)
Grid Color 7, "k’ ,...
Serif’);

*3\pi/16’, *\pi/4a’})
Serif 7)

>, ’CMU Sans Serif’)



Annexe J

Modele d’oxydation

J.1 Bilanthermiqueetmodeledecinétiquechimique

Les ponts de suies sont des structures complexes, formées par un assemblage
de d’agrégatsfractals de nanoparticules primaires de diametre dpp = 25nm. Dansce
modele, une structure est simplifié par un cylindre plein de rayon r(?). Le cylindre
reliant deux électrodes, il est traversé par un courant i, ce qui génere une dissipation
de chaleur par effet Joule. De plus, la suie est un composé pouvant s'oxyder au
contact de I'air, ce qui constitue une réaction exothermique. Enfin, le cylindre est
soumisa d’autres transferts thermiquestels que sontla conduction, laradiation etla
convection. L’équation dela chaleur danslecylindre, assimilé a un fil, peut s’écrire :

5 oT

ﬁ: mcp ot = Feond + Feonv + Frad + Pioule + Pox (J.1)
En développant I'équation (J.1), on peut écrire 'équation aux dérivées partielle
(J.2) qui sera discrétisée pour étre résolue par une méthode aux différence finies
en imposant des conditions aux limites de température (conditions de Dirichlet) a
gauche et a droite.

or _ 92T 4 4 00 dx , dm
+hS(T=To)+EoS(T ~T.)= 4 - a(T —To) Sys ' — 4, PCI (J.2)

ot 0x? d
Ou kestle coefficient de conductivité thermique, dxla longueur d'un élément infini-
tésimal du cylindre, Ssa surface, Sgis sa section droite et V son volume. hreprésente
le coefficient de convection, T la température du gaz a l'infini, To, po et a sont des
constantes permettant de calculerla résistance dela suie en fonction de sa tempéra-
ture [8]. Enfin,%1 est le taux de variation de la masse dii a 'oxydation du cylindre
et PCI est le pouvoir calorifique inférieur de la suie. Les valeurs de ces constantes
sont restituées dans la table J.1.

Pourmodéliser 'oxydation,la masse dm(?) de carbone solide transformée en
gaz (CO ou CQOp) est calculée grace a une loi d’Arrhenius modifiée, notamment
utilisée par Chanetal.,1986[143] :

C+Op—-»CO/CO

. _E*? (J- )
an (3 = kom()°pE ¢ ’

195



196 Annexe J. Modele d’oxydation

Ou ko un coefficient pré-exponentiel déterminé expérimentalement, Po,la pression
partielle de dioxygéne et EF I'énergie d’activation du carbone constituant les suies.
a et B sont des constantes expérimentales. Les constantes de ce modele sont issues
delalittérature, nous utiliseront en particulier celles mesurées par Christelle Huguet
danssathese[117].

Constantes Valeurs Unités
a —5x1073 KT
a 0.37 -
B 0.73 -
Co 140 Jkg ' K!
dx 1 um
E 72 kJ.mol™!
h 1x103 W.m*K*
k 300 WmlK?
ko 1x10°  kg'? Pa®s™
L 20 um
Po, 0.2 bar
PCI 1x10° J kgt
nx t=0) 28 nm
P 1800 kg.m?
o0 5x 1073 Q.m

Table J.1 — Résumé des constantes.

J.2 Méthode numérique

Au coursde cette étude, nous nous sommesintéressés a deux modeles, chacun
adaptésaux phénomenes étudiés. Le premier a pour objectif de modéliser le systeme
aune petite échelle detemps (quelques nanosecondes) alors quelesecond estdestinée
a simuler son comportementsur plusieurs minutes.

J.2.1 Modele a un pasde temps (1T)

L’objectif de ce premier modele est de simuler I'évolution de la température
dansun cylindre de suie jusqu’a I'équilibre thermique. Ce modele a d’abord été déve-
loppé au coursdela these de Didier Grondin [ 8]. Le phénomeéne d’érosion chimique
a été ajouté au cours de la présente étude.

Cephénomeneest pris en compte de deux facons: la premiere est le calcul de
I'enthalpie résultant du changement de phase du carbone. La seconde est I'érosion
physique du cylindre, traduite par une réduction du diametre calculé grace a la
perte de masse calculée avecla loi d’Arrhenius (J.3). La température du systeme
est calculée grace a I'équation aux dérivées partielle (J.2). Elle est discrétisée sur un
maillage en deux dimensions : une pour le temps et une pourl’espace. La solution est
obtenue grace aune méthode auxdifférences finies, représentéede fagonschématique
sur la Figure J.1. Le pas de temps caractéristique est donné par la condition CFL
(Courant-Friedrichs-Lewy), et conditionne la stabilité dela méthode aux différences
finies. Ainsi, un pas de temps de I'ordre de 1013 secondes & été utilisé dans ces
calculs. Au-dela de cette valeur, les résultats sont trop imprécis.
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Un pasde tempsaussifaible ne permet donc pasde simuler plusieurs minutes
d’un tel phénomeéne. Or, l'oxydation a basse température fait évoluer le systeme
tres lentement, il est donc indispensable de calculer I'évolution de la température
pour des durées plus importantes. Nous verrons dans le paragraphe suivant quel
phénomene pourra étre négligé afin de réaliser de tels calculs.

Initialisation

Caleul T
Calcul R
Calcul dm

anbiwJayl alleuuolels 1819,| 3p |najed

Figure J.1 — Algorithme pour le calcul de la température par différences finies. Nt et N
correspondent tespectivement au nombre de muailles tempotelles et spatiales.

J.2.2 Modele a deuxpasde temps (2T)

L'objectif de ce modele est de simuler I'évolution du systéme pour des durées
plus importante. Néanmoins, cela implique de poser une hypotheése : 'enthalpie de
changement de phase due a 'oxydation du carbone des suies a été négligée. La
justification de cette hypothése est donnée dans la section J.3.1.

Négliger Pox danslebilan thermique revient a ne modéliser 'oxydation que par
I'érosion physique du cylindre. Si un pas de temps dtox est choisi pour représenter
le temps écoulé entre deux érosions successives, la masse perdue dans l'intervalle
[t; t+ dtox] est dm(t+ dtox). Cette perte de masse modifie le rayon du cylindre (cf.
équation (J.4)) etdoncson bilan thermique qu’il faut alorsrecalculer.

7

P+l 2 = dmi
o= ) TX pX dx (J.4)

Parailleurs, en négligeant la puissance thermique libérée parla réaction d’oxy-
dation, nous supposons que I’évolution du systéme vers un équilibre thermique ne
dépend quedel’effet Joule et de la dissipation de la chaleur par convection, radiation
et conduction. Or, cette évolution sefait quasi-instantannément [ 8] en comparaison
du pas de temps d’'oxydation, que nous prendronstel que dfox = 1s. Par conséquent,
un équilibre thermique est atteint pour chaque pasde temps dtox.
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Initialisation

Calcul de

I'équilibre

thermique
T(x,t)

Calcul dm, r

Figure J.2 — Algorithme pour les calculs de 1’évolution du systéme aux grandes échelles de
temps. Ntox correspond au nombre de « grands »pas de temps pendant lesquels la perte de
masse intervient. Le calcul de I'équilibre thermique est réalisé par la méthode aux différences
finies présentée dans la section ].2.1.

J.2.3 Modele adeux pasde temps et a deuxréactivités (2T2R)

L'objectif de ce modele est de mieux comprendre lestendances observées ex-
périmentalement, en particulier I'allure de la décroissance de la conductance. Dans
sa these, Christelle Huguet modélise 'oxydation des suies parune approche distin-
guant dessuiesde réactivitésdifférentes[117]. En effet, sesrésultats expérimentaux
mettent en évidence la présence de deux fractions massiques ayant des réactivités
différentes. Le modele présenté ici s'inspire de ce travail en représentant non pas le
cylindre comme un matériau uniforme, mais constitué de deux composés Ci et C2
de réactivités distinctes :

Ci+O2 » CO/CO ;
Co+ Op = CO/CO (J.5)

C1et C2sontles fractions de carbone de réactivité différentes. Pour modéliser 'oxy-
dation des ponts de suie, une loi d’Arrhenius a été utilisée :

dm(x 9 = "k m(x, )PP e BE:O

o7 i 0, i o, ! (J.6)
t 2

Ou ko, estle coefficient pré-exponentiel déterminé expérimentalement, Po, la pres-

sion partielle de dioxygene, mi(x, f) la masse de carbone, ¢ la contribution du pro-

cessus partiel a la perte de masse totale. aet B8 sont des constantes expérimentales.

L’algorithme du modele peu étre représenté parla FigureJ.3.

Les constantes cinétiques sont tirées du travail du Christelle Huguet, portant
sur des suies « réelles »émises par un moteur thermique. Pour les calculs présentés
ici, les énergies d’activation et les contributions de chaque processus partiel a la perte
de masse totale ont été adaptées pour que le modele soit en accord avec les ordres
de grandeurs observés sur un échantillon de conductance (¢f. Figure J.9). Elles sont
restituées dans la Table J.2.
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Suie réactive

Suie peu
réactive

—

Calcul de
T(xt)
(modele 1T)

Calcul dm, r

fl

Figure J.3 — Algorithme du modele a deux pas de temps et a deux suies.

Constantes Huglllet etal. %217] glette etudg2 Unités
a 0.37 0.37 0.37 0.37 -
B 0.73 0.73 0.73 0.73 -
c 0.2 0.8 0.3 0.7 -
o 72 175 63 165 IJ.mol ™!
ko 1x107° 2x10° [ 1x107° 2x10° | ; 18 pa o1

Table J.2 — Adaptation des constantes cinétigue aux données expérimentales.

J.3 Etude des différents modéles

J.3.1 Modele a un pasde temps (1T)

Dansun premier temps, intéressons nous a I'évolution du systeme sur uninter-
valle de temps court. Un premier objectif est de montrer que la puissance dégagée
par la réaction d’oxydation est négligeable devant les autres. Un second objectif
est de montrer que le systéme évolue suffisamment rapidement l'intégrer dans les
modeles 2T et 2T2R présentés plus haut.

Du fait de sa petite taille, le cylindre atteint rapidement un état d’équilibre
thermiquelorsqu’il est soumis a une différence de potentiel. Comme on peutle voir
sur les FiguresJ.4, J.5,’état stationnaire est atteint en moinsde 0.1 nanosecondes.
Dans les résultats présentés ici, c’est la suie la plus réactive qui est étudiée et la
tension de polarisation vaut Vo =30 V.

LesFiguresJ.4 etJ.5 représentent les puissances en jeu dansles échanges ther-
miques. Lestransfertsthermiques dominants sontla conduction et 'effet Joule dont
l'ordre de grandeur est la centaine de nanoWatts. Enfin, I'enthalpie d'oxydation est
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Figure J.q4 — Conduction, radiation, effet Joule et convection en fonction du temps et de
la dimension d’espace calculés avec le modele 1T.

tres inférieure a 'ensemble des autres puissances. Cecijustifie 'hypothése faite pour
pouvoir utiliser la méthode présentée dans la section J.2.2. De plus, la température
a été représentée sur la Figure J.5 et a bien 'allure typique de la température dans
une barre chauffée avec des conditions aux limites de type Dirichlet (température
imposée).

J.3.2 Modéele a deuxpasde temps (2T)

En tenant compte de 'oxydation comme d’une évolution géométrique du cy-
lindre (cf. section J.2.2), le systéeme a pu étre étudié sur une durée de 'ordre de
103 secondes et au-dela en fonction de la réactivité de la suie. En l'occurrence, les
résultats présentés ici correspondent un cylindre constitué dela suie la plus réactive
(cf. Table J.2).

La température, pour des échelles de tem ps plusim portantes, est relativement
stable (cf. Figure J.6).Initialisée avecle profil de température calculé dansla section
précédente, elle évolue peu avec le temps sauf a la fin du calcul. On peut observer
que la température moyenne augmente de facon remarquable. Par ailleurs, lerayon
du cylindre diminue de fagon linéaire (cf. Figure J.6) dans un premier temps. La
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(a) Puissance d'oxydation Po(x, t) (b) Température T'(x; t)

Figure J.5 — Puissance d’oxydation calculée avec le modele 1T.

tendance de la décroissance semble exponentielle dans un second temps. Ces ten-
dances sont cohérentes avec la loi d’Arrhenius : la masse de suie oxydée dépend
de la température de facon exponentielle. La diminution du rayon entrainant une
augmentationdela température par effet Joule, la réaction s’emballe avec le temps.
La finalité d'un tel phénomene est la destruction du pont au milieu du cylindre, 1a
ou la température est la plus élevée.

. 600

150 20 1500 20
£1s] x [pum) [s] @ [um]
(a) Rayon r(x, t) (b) Température T'(x; t)

Figure J.6 — Propriétés du cylindre dans le modele 2T.

L’accélération dela réaction d’oxydation peut aussiétre constatée parle calcul
de la conductance du cylindre. Comme le montre la Figure J.7, la tendance de la
conductance n’est pluslinéaireauvoisinagede 1000secondes. Cecinecorrespond pas
alaréalité car, aprés formation d'un pont,la conductance diminue moins rapidement
avec le temps.
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Figure J.7 — Conductance calculée avec le modele 2T.

J.3.3 Modele adeuxpastemps et a deuxréactivités (2T2R)

Afin d’apporter un degré de précision supplémentaire, le cylindre de suie est
désormais composé de deux suies de réactivités distinctes (cf. sectionJ.2.3).

Comme précédemment, la température, le rayon et la conductance ont été
représentés en fonction du temps et/ou de la dimension de I'espace. Les constantes
cinétiques étant largement différentes, unediscontinuité de température est observée
lorsque toutela suie dite « réactive »d’un élémentinfinitésimal a été consommeée (cf.
Figure J.8, a gauche). Elle croit d’abord de facon linéaire, puis semble se stabiliser.
En réalité, elle continue d’évoluer lentement mais la réactivité est si faible que la
pente est difficilement perceptible. Cette tendance est plusvisible si 'on s’intéresse a
d’autres grandeurs physiques. L’évolution du rayon témoigne bien de cette évolution
(cf. Figure J.8).
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Figure J.8 — Rayon et température du cylindre soumis a 1’oxydation dans le modele 2T2R.

Enfin, la Figure J.9 représente la conductance et on peut constater qu’elle
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ne décroit pas brutalement comme lorsqu’elle est calculée avec le modele 2T. Le

changement de réactivité ralenti la décroissance de la conductance si bien que son
comportement serapprochedes observationsexpérimentales. Par ailleurs, G(f) com-

prend des points non dérivables. Ces points sont des artefacts numériques dus a la
discrétisation du domaine. En effet, a chaquefois qu'une maille atteint le rayonseuil
r1 a partir duquel sa réactivité change, sa conductance évolue différemment. Une

discrétisation plus finea donc tendancea lisser la courbe.
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Figure J.9 — Modélisation de la décroissance du signal pour un cas particulier. Ici, Vpol =
30 V, Ef =63 kdmol™, E} =165 kdmol™, c1=0.3 et o =0.7.
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Abstract :

Ultrafine soot particle emissions from thermal engines have harmful health effects. Since
Euro 3 standard, EOBD regulation obliges vehicules to perform the on-board diagnostic of
their own aftertreatment system. Since Euro 6b standard, the particle number (PN) emitted
from Diesel and gasoline engines is regulated. Resistive sensors evaluate a particulate matter
(PM) of soot threshold exceedance. The nanoparticles are collected between interdigitated
electrodes, building bridge-like micro-structures of which. Although their robustness and
their low production cost make the resistive soot sensor a good candidate for the Diesel
particulate filter diagnosis, the current understanding does not allow to access PN.

The objective of this work is to study the deposit mechanisms leading to the soot micro-
structures. Particles have been classified according to their diameters in an experimental
approach thanks to two different techniques : the electrostatic classification and the
aerodynamic classification. Those methods allow the study the sensor behaviour to
monodisperse aerosol between 60 and 150 nm.

Finally, a model for understanding the soot micro-structures construction have been
developed. Soot particles are tracked until their deposit on the electrodes, which is coupled
with the electric and aerodynamic fields computation. This approach is inspired by a model
from the literature and is extended by a mechanism called dielectrophoresis, which provides a
better understanding of the micro-structures construction. The influence of particle size was
studied to explain trends observed experimentally.
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Résumé :

Les particules ultrafines émises par les moteurs thermiques ont un impact grave sur la santé.
Depuis la norme Euro 3, la reglementation EOBD impose aux Véhicules d’auto-diagnostiquer
leurs propres organes de dépollution. Depuis la norme Euro 6b, le nombre de particules
émises par les moteurs Diesel et essence est réglementé. Les capteurs résistifs permettent
d’estimer le dépassement de seuil en concentration massique d’un aérosol de suie. Les suies
se déposent entre les électrodes du capteur, créant des microstructures semblables a des ponts
dont la résistance est mesurée. Leur robustesse et leur faible colt de fabrication en font de
bons candidats pour le diagnostic embarqué des filtres a particules mais la concentration en
nombre de particules n’est pas encore accessible.

L’objectif de ce travail est d’étudier les mécanismes de captation conduisant a la formation
des microstructures de suie. Dans une approche expérimentale, les particules de suie ont été
classifieces en fonction de leur taille grace a deux techniques differentes : la classification
électrostatique et la classification aérodynamique. Cela a permis d’étudier le comportement
du capteur soumis a des particules entre 60 et 150 nm.

Enfin, un modéle de compréhension simule la construction des microstructures de suie. Les
trajectoires des particules sont calculées et la modélisation de leur dép6t sur les électrodes est
couplée avec le calcul des champs électrique et la dynamique des fluides. Cette méthode
s’inspire d’un modeéle de la littérature et I'enrichit d’un mécanisme appelé diélectrophorése,
expliqguant mieux la formation des microstructures. L’influence de la taille des particules a été
étudiée pour expliquer les tendances observées expérimentalement.
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