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INTRODUCTION GENERALE

e nos jours, les problemes liés a la pollution atmosphérique se posent de fagon récurrente et
D croissante. Avec 1’explosion industrielle et démographique, I’urbanisation et le nombre gran-
dissant de voitures, la qualité de I’air que 1’on respire s’en trouve dégradée de maniere drastique.
Parmi les divers polluants, les particules en suspensions ou les El, se distinguent comme étant
les plus problématiques pour la santé. En effet, quelque soit leur composition chimique, ces parti-
cules sont capables de pénétrer dans le systeme respiratoire de ’homme, pouvant méme atteindre
les alvéoles pulmonaires, du fait de leur petite dimension. En particulier, les particules de matiere
de taille inférieure a 10 et 2,5 pum, respectivement appelées PM10 et PM2,5, peuvent entrainer de
graves menaces sur la santé publique. Plusieurs études épidémiologiques ont ainsi montré le lien
entre 1’exposition a ce type de particules et certaines maladies chroniques respiratoires et cardio-
pulmonaires [1H3]]. Chez les enfants, en particulier, cela se traduit par une hausse du nombre de
maladies allergiques [4]]. Le taux élevé de particules a été également corrélé par diverses études
a une augmentation de la mortalité pour différents pays du monde [5HS]. Ainsi, chaque année,
plus de deux millions de déces prématurés peuvent étre attribués aux effets de la pollution de I’air
selon I’Organisation Mondiale de la Santé (KMSE]) En outre, dans le programme CAFE (Clean
Air for Europe) en 2000, la commission européenne estimait a pres de 300000 le nombre de déces
anticipés liés a ’exposition aux niveaux de particules fines a travers les états membres [9]] ; ceci
équivaut a une perte d’espérance de vie de 9 mois en moyenne dans 1’ensemble du vieux continent.
Ces effets sur la santé et sur I’environnement ont également des répercussions économiques ; le
colit sanitaire a été évalué a un montant compris entre 189 et 609 milliards d’euros par an en 2020
[10]]. Une agence spécialisée de I'TOMS] appelée Centre International de Recherche sur le Cancer
, a également classé en 2013 la pollution de I’air extérieur, et plus spécifiquement les par-
ticules fines présentes dans I’air, comme étant cancérigene [11]. Actuellement, le niveau d’alerte
défini en France est de 80 pg/m? pour les PM10 en moyenne journaliére [12]], mais 4 ce jour, il n’a
pas été mis en évidence de seuil en dessous duquel ces particules seraient completement inoffen-
sives pour la santé. Méme des faibles concentrations peuvent étre associées a des effets néfastes
tels que des maladies cardiaques ou respiratoires selon 1TOMSI[13]].

1. Particle Matter
2. Organisation Mondiale de la Santé
3. International Agency for Research on Cancer



4 INTRODUCTION

CONTEXTE

Face a des alertes a la pollution de plus en plus fréquentes dans certaines régions de France, le
Ministere de I’Ecologie a lancé en 2010 un “Plan Particules” [14] dans le cadre de la loi Gre-
nelle du 3 aofit 2009 [15]]. L’exposition aux polluants aériens échappant au contréle individuel, il
paraissait nécessaire pour les autorités publiques d’agir au niveau régional, national et méme inter-
national. Le plan d’action prévoit un certain nombre de mesures a adopter dans différents secteurs
dans le but de réduire les émissions de particules ; ces mesures nécessitant des changements de
comportements de la société a tous les niveaux. En particulier, un effort scientifique semble tout-a-
fait indispensable dans le but d’améliorer les connaissances sur la mesure et la modélisation de ces
pollutions. Pour cela, il est capital de posséder des outils de mesure performants et peu coliteux per-
mettant d’obtenir une idée plus précise du taux de pollution dans les villes. C’est dans ce contexte
que s’inscrit le projet MIRﬂ Avec un budget de 2,3 M€ sur trois ans, ce programme repose
sur une volonté commune de six partenaires, académiques et industriels, d’apporter des réponses
innovantes aux problématiques de pollution atmosphérique. Porté par la société Ecologicsense,
le but de ce projet est de développer un réseau composé de plusieurs capteurs de particules fines
miniaturisés, de grande sensibilité, peu consommateurs en énergie et a faible colit. Ces capteurs
permettront d’obtenir une cartographie urbaine, précise et en temps réel de la zone d’étude grice a
systeéme de modélisation de pollution de nouvelle génération et a haut niveau de fiabilité. Actuelle-
ment, de nombreux outils de détection et de mesure existent et sont commercialisés, mais ceux-ci
présentent souvent les inconvénients d’étre encombrants, onéreux et faisant appel a des technolo-
gies dont la mise en ceuvre reste longue et contraignante. Dans cette perspective, les dispositifs a
ondes élastiques apparaissent comme digne d’intérét. Plus particulierement, les dispositifs a ondes
élastiques de surface appelées [SLWEL sont déja tres utilisés en tant que capteurs dans diverses ap-
plications. Cela s’explique par leur sensibilité, leur taille réduite et leur cofit de fabrication ; celle-ci
étant effectuée en salle blanche par microfabrication collective. Ils trouverent notamment un vaste
champ d’applications dans divers domaines en plein essor dans les années 80 notamment en tant
que capteurs physiques (contraintes, déformation, pression, température, couple, gyrometre), chi-
miques ou biologiques. En outre, les dispositifs [SAW] sont largement utilisés en tant que filtres
dans la téléphonie mobile.

Cette these de type [CEH réalisée en partenariat entre le laboratoire et ’entre-
prise Ecologicsense basée a Rousset, s’inscrit dans le cadre de ce projet[P”AIRL Elle représente le
ceeur méme du projet car I’ objectif principal est le développement de la partie sensible du dispo-
sitif. Il s’agit plus précisément de mettre au point un systeme innovant basé sur une technologie
acoustique dans le but de mesurer la pollution particulaire dans 1’air. Le principe est d’utiliser
la technologie des ondes élastiques de surface, connue depuis des années et faisant partie des
thématiques principales de pour la mesure précise et en temps réel des particules
PM2,5 et PM10.

4. Particle Atmospheric Intelligent Research

5. Surface Acoustic Waves

6. Conventions Industrielles de Formation par la REcherche

7. Franche Comté Electronique Mécanique Thermique et Optique - Sciences et Techniques



PLAN DE LA THESE

Ce manuscrit se divise en quatre chapitres. Le premier est consacré aux généralités concernant la
caractérisation des aérosols et la mesure des particules. Les notions et termes de base y sont définis
avant la présentation des phénomenes physiques régissant le comportement des particules dans les
aérosols. Les fondamentaux de la mécanique des fluides a travers les équations de Navier et Stokes
seront également abordés ainsi que les forces responsables de I’adhésion des particules entre elles
et/ou avec les surfaces en contact. Les phénomenes responsables du mouvement des particules
dans les aérosols seront également étudiés. Toutes ces notions théoriques sont nécessaires a la
compréhension des lois physiques permettant d’expliquer les différentes technologies et méthodes
de mesure utilisées pour la caractérisation des aérosols. La derniére partie de ce chapitre est dédiée
a un tour d’horizon concis des différents instruments et appareils actuellement utilisés pour le
contrdle et la mesure des particules de pollution atmosphérique ; cet état de I’art permettant de
positionner la technologie a base de capteurs a ondes élastiques de surface développée dans cette
theése par rapport au marché actuel.

Le développement de ces capteurs dédiés a la mesure des particules de pollution atmosphérique
fera 1’objet du second chapitre. Celui-ci débutera par des généralités sur les ondes élastiques et leur
propagation dans les solides. Ensuite, les principes de base de la piézoélectricité y seront présentés
permettant de mieux comprendre les mécanismes de génération des ondes élastiques ainsi que leur
propagation dans les cristaux piézoélectriques. Puis, les capteurs a ondes élastiques de surface,
ainsi que leurs différentes étapes de conception et de fabrication seront détaillées. A la fin du
chapitre, sera démontrée par expérience la capacité de ces capteurs a réaliser la détection en
temps réel des particules fines dans 1’ air.

Ces capteurs ne sont pas intrinsequement sélectifs aux espéces adsorbées sur leur surface
sensible. IIs ne sont donc pas en mesure de discriminer les particules selon leur taille. Or, dans le
cadre du projet[P’AIR] I’ objectif est de concevoir un systéme de mesure et de différentiation entre
les particules de 2,5 et 10 um. Le troisieme chapitre sera, de ce fait, consacré a la conception d’un
tel systeme de séparation. Tout d’abord, seront présentées les caractéristiques des systemes de fil-
tration et classificateurs inertiels existants. Cette prospection étant nécessaire au choix du systéme
le plus adapté a notre application ; en I’occurrence un impacteur en cascade. En commencant par
les aspects théoriques, 1I’approche ayant permis la conception de ce systeme sera détaillée. L’ aspect
innovant de cette thése se situe au niveau de I’intégration de la technologie [SAW] avec celle des
impacteurs, les problématiques liées a I’assemblage de ces deux composants seront le coeur de ce
chapitre. Apres plusieurs étapes d’optimisation, il a ainsi été possible de concevoir et fabriquer un
prototype fonctionnel.

Le dernier chapitre sera dédié a la validation de son fonctionnement et a I’évaluation de ses per-
formances. La capacité du systeme a séparer les particules selon leur taille sera étudiée, dans un
premier temps, a travers la réponse des capteurs, puis en analysant leur surface par microscopie
optique ; I’étude de la réponse des capteurs étant faite par comparaison entre leur signal de phase et
la concentration des particules émises. Dans la seconde partie de ce chapitre, les limites du systeme
seront présentées, notamment les problémes rencontrés en présence de particules grossieres ou des
phénomenes de rebonds peuvent apparaitre. En outre, le couplage entre les particules déposées et
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la surface sensible du capteur sera étudié. Pour finir, des solutions permettant de corriger ces diffi-

cultés seront proposées en fin de chapitre.

L’ objectif global des travaux, présentés tout au long de ce manuscrit, vise a 1’adaptation de la
technologie des ondes élastiques de surface a la détection des particules dans ’air. Ces travaux ont
permis la conception d’un systeme de mesure en temps réel innovant aboutissant a la rédaction
puis le dépdt d’un brevet d’invention en avril 2016.



1

GENERALITES SUR LA DETECTION DE

PARTICULES

e premier chapitre est dédié aux généralités concernant la caractérisation des aérosols et

la mesure de particules. Nous commencerons par définir les notions et les termes de base
puis nous étudierons, par la suite, les phénomenes physiques régissant le comportement des
particules dans les aérosols. Cela nous amenera a présenter les fondamentaux de la mécanique
des fluides a travers les équations de Navier et Stokes ainsi que les forces responsables de
I’adhésion des particules entre elles et avec les surfaces les entourant. Nous étudierons également
les phénomenes responsables du mouvement des particules dans les aérosols. Toutes ces notions
théoriques sont nécessaires a la compréhension des lois physiques permettant par la suite d’ex-
pliquer les différentes technologies et méthodes de mesure utilisées pour la caractérisation des
particules en suspension. En particulier, ces équations théoriques seront utiles dans le chapitre 3]
pour la conception d’un systeme de séparation de particules. En outre, avant de débuter le projet,
un état de I’art sur la détection de particules de pollution atmosphérique a été effectué permettant
de présenter de maniere concise les différents instruments et appareils utilisés actuellement pour
la mesure des particules présentes dans I’atmosphere. Nous démontrons, en conclusion de ce cha-
pitre, la pertinence de la technologie développée dans cette these par rapport a celles qui existent
actuellement.

1.1/ DEFINITION ET NOMENCLATURE

Le terme aérosol est utilisé pour définir des particules en suspension dans un gaz [16]]. I peut
s’agir de particules solides ou liquides de natures chimiques diverses. Ce terme vient de celui
d’hydrosol désignant des particules solides en suspension dans un liquide [17]. L’ aérosol est donc
composé de deux phases distinctes : le gaz et les particules. Dans le cadre de ce travail qui concerne
principalement la pollution atmosphérique, 1’espece gazeuse étudiée sera 1’ air.

En outre, le terme aérosol peut s’appliquer a différents phénomenes pouvant étre observés dans la
vie de tous les jours. A titre d’exemple, la poussiere est un aérosol composé de particules solides
issues de la désintégration d’un matériau. De méme, le brouillard est un aérosol composé quant-a-
lui de gouttelettes liquides en suspension. Ces gouttelettes se forment par condensation de vapeurs
ou par nébulisation. La fumée est également un type d’aérosol issu de la combustion de matériaux
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ou de la condensation de vapeur saturée. Il existe également des aérosols de source biologique
comme les virus en suspension, les bactéries ou encore le pollen ; dans ce cas nous parlons de
Bioaerosol.

Dans le cadre de ce travail, nous nous sommes intéressés aux aérosols composés de particules de
matieére PMP,5 et[PMI1 0, qui sont respectivement les particules dont la taille est inférieure a 2,5 et
10 um. Les PM10 sont les particules respirables, elles sont retenues au niveau du nez et des voies
aériennes supérieures [18]]. Parmi les particules PM10, celles de taille supérieure a 2,5 pm sont
appelées “particules grossieres”. En revanche, celles plus petites que 2,5 um (PM2,5) sont ap-
pelées “particules fines” [19]. Ces dernieres sont capables de pénétrer profondément dans 1’ap-
pareil respiratoire jusqu’aux alvéoles pulmonaires. Les particules de taille inférieure a 1 pwm sont
communément appelées des particules tres fines ou PM1. Pour leur part, les particules de taille
inférieure a 100 nm sont qualifiées de particules ultra-fines ou de nanoparticules.

1.2/ CARACTERISTIQUES DES AEROSOLS

Les aérosols peuvent €tre caractérisés en fonction de diverses propriétés. En fonction du domaine
d’application, les caractéristiques recherchées peuvent varier. Nous distinguons deux approches
fondamentales :

e [a concentration et la distribution granulométrique des particules :
Dans le cadre de la qualité de I’air, que ce soit pour estimer le taux de pollution at-
mosphérique ou la qualité de I’ air intérieur, la concentration particulaire d’un aérosol est la
principale caractéristique recherchée. Cette concentration est toujours couplée a une cer-
taine gamme de taille de particules, en 1’occurrence les PM1, PM2,5 ou PM10.

e [a nature et la composition chimique des particules :
Cette approche est privilégiée dans 1’étude de la toxicité d’un aérosol ou I’intérét porte
sur la nature chimique des particules le composant. En outre, la composition chimique
permet de tracer I’origine des particules. Celle-ci est fondamentale dans I’étude des sources
d’émission, principalement dans le but de les réduire de maniére efficace.

Ces deux approches sont différentes mais pas indépendantes. En effet, il parait évident que selon
la quantité des particules, c’est-a-dire leur concentration dans I’air, le niveau de toxicité change.
En outre, comme nous le verrons plus loin dans ce manuscrit, les techniques de mesure utilisées
pour caractériser les aérosols peuvent dépendre de la nature et de la composition chimique de ces
derniers.

1.2.1/ CONCENTRATION ET DISTRIBUTION GRANULOMETRIQUE

La concentration définit la distribution spatiale des particules dans un aérosol et peut s’exprimer
soit en nombre de particules par unité de volume, soit en masse par unité de volume. La premiere
forme est en général utilisée, selon la norme IISZIHI 4644-1 [20], pour décrire le niveau de “pro-
preté” des salles blanches (cf. tableau [L.I)).

1. International Organization for Standardization
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Classe Concentration des particules (particules / m>)

> 0,1 um > 0,2 um > 0,3 um > 0,5 um > 1 um > 5 um
1 10 2 1 0 0 0
ISQl2 100 24 10 4 0 0
3 1 000 237 102 35 8 0
ISQl4 10 000 2370 1 020 352 83 3
ISOI5 100 000 23700 10 200 3520 832 29
ISAl 6 1 000 000 237 000 102 000 35200 8 320 293
ISQl7 X X X 352 000 83 200 2930
8 X X X 3520 000 832 000 29 300
I[SOI9 X X X 35200000 | 8320000 293 000

TasLE 1.1 — Classification des salles blanches selon la norme [[SOJ14644-1 [20].

La deuxieme forme est plutdt utilisée dans 1’étude de la qualité de 1’air ou la concentration des
particules est la caractéristique fondamentale permettant d’estimer le taux de pollution. Dans ces
applications, concernant la pollution atmosphérique et la qualité de 1I’air intérieur, la concentration
est exprimée en masse par unité de volume. Dans ce cas, Iunité la plus répandue est le pug/m?.
Dans un environnement faiblement pollué, aussi bien en intérieur qu’en extérieur, la concentration
est généralement en dessous de 20 pg/m? alors que dans des environnements plus pollués, elle
peut atteindre facilement 100 voire 200 ug/m3 [21].

Les instruments de mesure de concentration destinés a la qualité de I’air doivent donc étre capables
de viser des gammes de concentrations comprises entre 0 et 200 pg/m>. Dans le cas du projet
[P"AIR] la gamme définie va de 0 & 100 pg/m>.

En général, les aérosols naturels sont composés de particules de différentes tailles. La distribution
granulométrique renseigne sur la répartition des tailles de particules contenues dans un aérosol. Ce
taux est généralement exprimé en nombre de particules présentes dans un volume donné [16]]. Une
des informations importantes déductibles directement a partir de la distribution granulométrique
est la taille moyenne. Cette notion de taille de particules sera décrite précisément dans la section

L4

La distribution granulométrique peut étre de forme normale, c’est-a-dire gaussienne (cf. figure
[I.1}(a)), ou logarithmique (cf. figure [I.T[(b)). Les distributions de type normale sont rencontrées
dans les aérosols artificiels composés, par exemple, de particules synthétisées en laboratoire
comme les IESLH Ce type d’aérosol est dit “mono-disperse” dans le cas ou le parametre de
déviation O'/d_p est inférieure a 10 ou 20 % [22], o étant la déviation standard et d_p la taille
moyenne des particules dans 1’aérosol. Dans les aérosols atmosphériques, nous retrouvons en
général une distribution de type logarithmique avec un nombre de particules fines plus impor-
tant que celui des particules grossieres. Selon le modele de Whitby [23]], la distribution granu-
lométrique des particules dans 1’atmosphere se décompose en trois modes. Le mode de nucléation,
pour les particules de diametre compris entre 0,01 et 0,1 pm, le mode d’accumulation pour les
particules dans I’intervalle [0,1 um, 1 pm] et le mode grossier qui concerne les particules de taille
supérieure a 1 pm.

2. Polystyréne Latex
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d, +o 3 dp
(a) (b)

Ficure 1.1 — Distribution normale (a) et logarithmique (b).

Pour obtenir la distribution granulométrique des particules dans un aérosol, plusieurs instruments
utilisant des technologies différentes existent notamment les compteurs optiques et les impacteurs
en cascade. Dans le cadre du projet[P"AIR] nous avons été amenés a étudier les différences entre
ces diverses technologies. Le résultat de ce travail sera I’objet de la section|1.5|de ce chapitre.

1.2.2/ SOURCES ET COMPOSITION DES PARTICULES DE POLLUTION ATMOSPHERIQUE

Dans le cadre de nos travaux, il nous a paru pertinent d’étudier les sources de la pollution at-
mosphérique. Dans la figure [T.2] est présentée une cartographie de la pollution particulaire PM10
de la ville de Marseille effectuée grace aux prélevements de I’association Air PACA®. Cette carte
montre les zones ou le taux de pollution est maximal correspondent aux grands axes routiers de la
ville. En effet, ces données correspondent aux résultats statistiques données par Air PACA® (cf.
figure [I.3)) indiquant que le trafic automobile est une des sources principales de ce type de pollu-
tion.

La nature chimique des particules composant les aérosols dépend fortement de la source d’ ot les
particules sont issues. Dans les villes (air urbain), la source principale étant tres largement induite
par le trafic automobile, la majorité des particules PM2,5 et PM10 émises dans 1’air sont des
especes organiques composées de carbone élémentaire (CE) et de carbone organique (OC). Dans
les zones industrielles, d’autres types de particules peuvent €tre rencontrées. Dans les carrieres par
exemple, les particules de silice (sable) peuvent étre présentes a des niveaux élevés. Le diagramme
de la figure[T.4]représente la composition chimique de particules prélevées en région parisienne au
niveau de zones de trafic automobile. Nous pouvons observer que les composés organiques dans
leur ensemble représentent pres de 70% des particules prélevées. Le trafic automobile contribue
tres largement a ces especes organiques mais Ghersi et al [24] ont démontré également que le
chauffage au bois entrainait des émissions particulaires non négligeables dans les zones urbaines
éloignées des axes routiers. Lenschow et al. ont aussi souligné 1’apport du chauffage domestique
dans I’émission de particules dans la ville de Berlin [25].
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Ficure 1.2 — Cartographie de la moyenne annuelle de pollution particulaire (PM10) de la ville de Marseille

[26].

Transports routiers

Résidentiel et tertiaire
Production et distribution d’énergie

Transports non routiers

(a) (b)

Figure 1.3 — Source de particules PM10 (a) et PM2,5 (b) émises dans la région Provence-Alpes-Cote-d’ Azur
lors de I’année 2013 mesurées par Air PACA®I[27].

poussieres crustales 3%
autres 4%

sels de mer 2%

autres especes
inorganique 25%

carbone élémentaire 27%
carbone organique 39%

Ficure 1.4 — Composition des particules PM2,5 prélevées dans les zones de trafic en région parisienne [24].
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1.3/ PHYSIQUE DES AEROSOLS

L’ étude des aérosols revient a étudier la physique des particules ainsi que celle du fluide dans lequel
elles sont suspendues, en I’occurrence I’air. Il s’agit surtout de comprendre comment interagissent
ces éléments entre eux. Dans cette section, le probléme est décomposé en trois étapes :

e Les fondamentaux de la mécanique des fluides
Cela revient a étudier le comportement mécanique du fluide sans prendre en considération
les particules.

e [’interaction particule / particule et I’interaction surface / particule :
Les particules adheérent les unes aux autres ainsi qu’aux surfaces avec lesquelles elles
entrent en contact. Comprendre ces mécanismes est capital pour avoir une vue sur les
phénomenes d’adhésion, de détachement et de rebonds.

e [interaction fluide / particule :
Dans I’ensemble, le comportement dynamique des particules est régi par le fluide dans
lequel elles sont suspendues. Les particules suspendues en revanche ont peu d’influence
sur le mouvement de 1’air pour les concentrations considérées dans le cadre de ce travail
(0-200 ug/m3).

Pour des raisons de simplification, dans toute cette section, les particules étudiées seront
considérées comme des spheres de diametre dj,. Nous introduirons ensuite la notion de diametre
équivalent dans la section pour pouvoir inclure I’ensemble des particules constituant les
aérosols de pollution atmosphérique.

1.3.1/ FONDAMENTAUX DE LA MECANIQUE DES FLUIDES

Un fluide est une substance qui se déforme de maniere continue lorsqu’on lui applique des
contraintes de cisaillement. Les liquides, les gaz et les plasmas sont tous des fluides. Ceux-ci sont
principalement caractérisés par leur viscosité dynamique, notée 7, correspondant a leur capacité a
résister aux contraintes de cisaillement. Dans 1’étude des aérosols, le fluide en question est I’air.

1.3.1.1/ EquaTioN DE NAVIER ET STOKES POUR DES FLUIDES CONTINUS

Le mouvement d’un fluide est gouverné par les équations de Navier et Stokes [28]], qui sont elles-
mémes dérivées de la seconde loi de Newton [29]]. Dans le cas des fluides newtoniens, la relation
entre la vitesse locale du flux u et la pression p est donnée par 1’équation |1.1{:

P
pa—btl +ouNu=—Vp +nhu+ f (1.1)

dp

o+ Vo) = 0 (1.2)
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L opérateur A est le laplacien défini comme A = V?

of
ox
Vf=grad f = |
L’ opérateur V est défini tel que : g}
a_z
VF=divF = %I; + %f

L’équation représente la conservation de la quantité de mouvement, dérivée de la seconde loi
de Newton. Le terme situé a gauche dans 1’équation représente les forces inertielles, Vp les forces
de pression, nAu les forces de viscosité et f rassemble toutes les forces extérieures. L’ équation
appelée équation de continuité, représente quant-a-elle la conservation de la masse.

Etant dans le cas d’un fluide non compressible dont la densité ne varie pas dans le temps, nous
obtenons donc g‘t = 0. L’équation devient alors :

Vu=0 (1.3)

1.3.1.2/ NOMBRE DE REYNOLDS

Soient U, L et T étant respectivement la vitesse, la longueur et la durée caractéristique du cas a
traiter, la formule@peut étre normalisée en introduisant les nouvelles variables adimensionnelles

u=u/U,p=fmett=t/T;I equationudevient alors :

nU/

1 d
Re(— 2 4 vy = Vp+ANi+f, (1.4)
S, of

avec V' =LV, A" = LA,Re = ‘OTUd le nombre de Reynolds [30] et S = T—LU le nombre de Strouhal.

Le nombre de Reynolds Re est défini comme le ratio entre les forces inertielles et les forces de
viscosité dans un fluide. Re est d’une grande importance dans la détermination des conditions
d’écoulement du fluide notamment pour la différentiation entre les flux laminaires et turbulents.
Dans le tableau [I.2] sont résumés les différents régimes d’écoulement en fonction du nombre de
Reynolds.

Nombre de Reynolds Régime d’écoulement
Re < 1 Régime de Stokes
1 < Re <2000 Régime laminaire
2000 < Re < 4000 Régime transitoire
Re > 4000 Régime turbulent

TasLE 1.2 — Nombre de Reynolds et régimes correspondants [31]].
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Régime laminaire

Lorsque ce sont les forces de friction qui dominent, le flux est dit laminaire. Dans ce cas, les
lignes de flux sont paralleles les unes aux autres. L’écoulement se produit pour les nombres de
Reynolds Re < 2000. Dans le cas d’un flux dans un tube cylindrique, le flux laminaire est appelé
“écoulement de Poiseuille”[32]. Ce type d’écoulement est illustré dans la figure[I.5{a). La vitesse
du flux dans le cylindre de rayon R est alors donnée par 1’équation

R* dP r’
=——](1- —) 1.5

u(r) (47] dx)( R? (1.5)
La vitesse maximale correspond au centre du cylindre r = 0 est donnée par :

R? dP

Umax = EE (1.6)

De 1I’équation [T.5] nous pouvons déduire que la vitesse du flux est nulle sur la surface interne du
cylindre u(R) = 0.

Régime turbulent

Quand le nombre de Reynolds est plus grand (Re > 4000), les forces inertielles dominent et le flux
devient “chaotique”, le régime est dans ce cas appelé turbulent et est illustré dans la figure [I.5|b).

Régime transitoire

Il correspond a la phase intermédiaire entre le régime laminaire et turbulent. Le nombre de Rey-
nolds, dans ce cas, est compris entre 2000 et 4000.

Régime de Stokes

Appelé aussi écoulement rampant, ce régime existe lorsque les forces inertielles sont négligeables
par rapport a celles de friction. Il correspond aux nombres de Reynolds trés petits, Re < 1.

N1

(@ (b)

Ficure 1.5 — (a) : régime laminaire ou écoulement de Poiseuille. (b) : régime turbulent.
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1.3.2/ FORCES D’ ADHESION : INTERACTION PARTICULE/PARTICULE ET PARTICULE/SURFACE

Les particules dans un aérosol adherent les unes aux autres en formant des agrégats. Cette propriété
est spécifique aux aérosols et constitue une des plus grandes différences entre les particules fines
suspendues dans 1’air et les molécules d’un gaz. Les particules adheérent aussi aux surfaces avec
lesquelles elles entrent en contact : parois des tubes, instruments de mesure ... etc. Dans cette partie,
I’interaction du fluide avec les particules n’est pas prise en compte. Il s’agit dans un premier temps
d’étudier I’'interaction des particules entre elles ainsi qu’avec les surfaces environnantes. Ces forces
d’adhésion jouent un réle déterminant dans 1’étude des aérosols car elles influent directement sur
deux points importants :

e Le collage des particules sur les instruments d’échantillonnage et de mesure.
e La formation d’agrégats induisant le changement de la taille des particules et donc de leur
comportement dynamique.

Dans cette section, deux types de forces sont présentées : les forces de Van der Waals et les forces
électrostatiques.

1.3.2.1/ Forces DE LONDON-VAN DER WAALS

Les forces de London-Van der Waals sont dues a la génération instantanée de dipdles engendrée
par la fluctuation aléatoire du nuage d’électrons autour d’un nucléon [33]]. Par conséquent, des
dipdles complémentaires créés entre des matériaux voisins attirent les surfaces les unes aux autres.
L’énergie d’interaction entre les molécules a été formulée en 1930 par London [34]]. La formulation
initiale est donnée par I’équation (1.7

_ —4a? ke

, 1.7
3 }’2 ﬂ.,' ( )

ol a est la polarisabilité de I’atome et % son énergie d’ionisation
1

A partir de I’énergie d’interaction, Hamaker a fait le calcul d’intégration dans son article de 1937
[35] pour le cas de deux particules sphériques de diametres R; et R,, la formulation générale est
donnée par 1’équation 1.8

Va=-—

(1.8)

Asys 2R R, 2R R, 2 —(R; + Ry)?
+ +1n R
6 \rZ=(R1+R)?> r>—(R| —Ry)? r —(R; — Ry)?

Ajys étant la constante de Hamaker [36] du systéme des particules baignant dans le fluide. Celle-ci,
donnée par la formulation de Liftchitz [37], dépend des caractéristiques des atomes (polarisabilité
et énergie d’ionisation) ainsi que leur concentration dans le matériau [38]].

Pour les petites distances entre particules r < R; (cf. figure[.6](a)), I’équation|[I.8]est généralement
simplifiée sous la forme :

AsysRlRZ

Vy = -
A7 761 (R, + Ry)

(1.9
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A partir de 1a, la force associée peut €tre dérivée Fg, = ddLrA. Le module de la force de Van der
Waals entre deux particules sphériques de rayons R; et R, sera finalement donné par 1’équation
.10

AsysRl R;

6(R1 +R2)}"2 (110)

Fyaw =
Dans le cas d’une particule sphérique de diametre d,, interagissant avec une surface plane (cf.
figure [1.6] (b)), la force de Van der Waals correspondante est dérivée a partir de 1’équation [T.9en
mettant R, > R; et d, = 2.R;. Le résultat est donné dans l’équationm

dp
1272
Sur la figure[T.6] sont représentés les deux cas de figures :

Fyvaw :Asys (1.11)

RiRy
Sys 6(R; +R2)r2
-
S
L:
=)
n
? H ¢ particule de diametre d,
@ ()

FiGure 1.6 — Schéma représentatif de la force Van der Waals. (a) : formation d’agrégats lors de I’interaction
de deux particules, (b) : collage d’une particule a une surface.

Les forces de Van der Waals sont dominantes pour des courtes distances, c’est-a-dire quelques
nanometres [39]. Elles sont grandes en surface des particules et tendent vers zéro rapidement dans
le volume, celles-ci étant inversement proportionnelles au carré de la distance.

1.3.2.2/ FORCES ELECTROSTATIQUES

Toutes les particules présentes dans 1’atmosphere sont chargées du fait de la présence d’ions et
des collisions avec ceux-ci. La distribution des charges est toutefois uniforme a moyenne nulle.
Pour cette raison, les forces électrostatiques ont relativement peu d’importance sur le mouve-
ment général de 1’aérosol mais sont déterminantes pour expliquer le collage de particules indivi-
duelles sur les surfaces des instruments ainsi que 1’adhésion des particules entre-elles. Les forces
électrostatiques les plus importantes sont les forces Coulombiennes. Celles-ci sont nommées
d’apres le physicien francais Charles-Augustin Coulomb.
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Coulomb a formulé sa loi fondamentale de 1’électrostatique en 1785 [40]. Les forces Coulom-
biennes interviennent dans le cas de particules chargées. Les particules de charges opposées sont
attirées les unes vers les autres alors que celles de méme signe se repoussent (cf. figurdI.7). Comme
le montre 1’équation I’intensité de la force et inversement proportionnelle au carré de la dis-

tance entre les particules.

Fr=-L 4.2
C~= Zne 2
O <=0
q1

=< >

q2

Ficure 1.7 — Représentation schématique de la force électrostatique entre deux particules chargées.

1 919
Fe=— 1.12
7 4ne 2 (112)

La permittivité diélectrique € est le produit de la permittivité relative €, et celle du vide gy : € =
£r.£0, q1 €t gy sont les charges des particules et » la distance entres les particules. Dans le cas d’une
interaction particule/surface (cf. figurgl.8]), I’équation devient :

1 dp-9s

S 1.13
" dre(r+d,? (119

< d

— 1 494
Fc= dre (r+dy)?

surface chargée
qs # 0

Ficure 1.8 — Représentation schématique de la force électrostatique entre une particule et une surface
chargées.

L’équation est valide dans le cas d’une surface chargée g,. Si ce n’est pas le cas (g; = 0), la
force de Coulomb correspondante est appelée force d’image €lectrique (cf. figurgl.9)), celle-ci est
donnée par I’équation [I.14]

1 q2

= 1 1.14
dre 2r + d,)? (1.14)

Fc
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Fo = 1 _ ¢
surface neutre C = Ine (2r+d,?
qs=0 D
e q
r T

Ficure 1.9 — Représentation schématique de la force d’image électrostatique entre une particule chargée et
une surface non-chargée.

1.3.3/ DYNAMIQUE DES PARTICULES : INTERACTION GAZ / PARTICULES

Apres avoir vu les équations régissant la motion du fluide (1’air) et aussi celles des forces respon-
sables de 1’adhésion des particules entre-elles ainsi qu’aux surfaces avec lesquelles elles entrent
en contact, nous nous intéressons, a présent, aux mécanismes qui sont a I’origine du mouvement
des particules dans un aérosol. La compréhension de ces phénomenes régissant le comportement
dynamique des particules dans I’aérosol est déterminant pour I’étude des techniques de séparation,
de filtration, de détachement, d’adhésion et de rebonds.

Le mouvement des particules peut étre di a différents phénomenes. Dans cette section, trois types
de mécanismes responsables du mouvement des particules dans les aérosols sont étudiés : le
phénomene de diffusion, les forces de friction et les forces inertielles. Avant de présenter ces
différentes forces mises en jeu, le concept de libre parcours moyen ainsi que la notion de conti-
nuité du fluide seront introduits.

1.3.3.1/ LiBRE PARCOURS MOYEN

Dans un gaz, le libre parcours moyen moléculaire A est la distance parcourue par une molécule de
gaz avant d’entrer en collision avec la molécule voisine. Pour I’air, sous pression atmosphérique a
température 7 = 20°C ; A, = 0,0664 um.

Pour des conditions de température et pression différentes, nous pouvons calculer A en utilisant la
relation [I.15] proposée par Willeke en 1976 [41]] :

110
101 T (1+m)

A=4——
" P 293 1+%

(1.15)

1.3.3.2/ NotioN bE CONTINUITE

Les équations de Navier et Stokes ne sont valides que pour les fluides continus. Or les fluides,
en |’occurrence ’air, sont en réalité un ensemble discret de molécules. Si la taille des particules
suspendues €tudiées est tres grande devant le libre parcours moyen moléculaire d, > 4, il est
possible de négliger cet aspect discret du gaz pour le considérer comme une substance continue :
nous parlons dans ce cas de régime continu. Dans le cas contraire, les particules peuvent “glisser”
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ou passer entre les molécules et il n’est alors plus possible de parler de régime continu mais de
régime “partiellement raréfié”.

Le nombre de Knudsen, K,,, est défini comme le ratio entre le libre parcours moyen moléculaire et
la taille des particules dans un aérosol.

24
K, =— 1.16
a) (1.16)

Ce nombre K, est utilis€é comme indicateur de régime continu ou non, trois cas peuvent étre dis-
tingués (cf. tableau|1.3)) :

Nombre de Knudsen K, Régime
K, <1 Régime continu
K,>1 Flux moléculaire libre
0,4 <K, <20 Régime transitoire ou partiellement raréfié

TasLE 1.3 — Nombre de Knudsen [31]].

Pour les particules fines ol le nombre de Knudsen est proche de 1’unité, un facteur de correction
appelé facteur de Cunningham est utilisé pour permettre tout de méme d’appliquer les méme lois
que celles régissant le régime continu. Le facteur de Cunningham peut étre déterminé grace a
I’équation

Ce=1+K,(a+Be ) (1.17)

Dans le cas de D'air, les constantes a,f et y ont été définies a température ambiante par Allen
et Raabe [42]] comme @ = 1,142, 8 = 0,558 et y = 0,999. Les facteurs de Cunningham pour
différents diametres de particules sont présentés dans I’équation [I.18] Nous pouvons observer que
C. = l quand d, > 1 um, on se rapproche alors du régime continu et qu’il augmente lorsque la
taille des particules se rapproche du libre parcours moyen de 1’air A, = 0,0664 pm.

1,01 si d,=10pum

1,03 si dy=5pum

1,15 si d,=1um

C, = p= K (1.18)
1,30 si d,=0,5um

2,85 si d,=0,1um

5,02 si d,=0,05um

1.3.3.3/ PHENOMENE DE DIFFUSION

Que ce soit pour des molécules de gaz ou pour des particules contenues dans un aérosol, ce
phénomene apparait s’il existe un gradient de concentration entralnant un mouvement des concen-
trations élevées vers les concentrations faibles. Dans le cas de molécules de gaz, le flux moyen est
donné par la loi de Fick [43]] formulée dans I’équation [I.19]
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ocC
¢ =-D—, (1.19)

0x
avec C la concentration du gaz et D le coeflicient de diffusion qui dépend de la nature du gaz [17].
Les particules en suspension dans un gaz obéissent a un schéma similaire, les particules les plus
fines diffusent plus facilement. La diffusion des particules est aussi appelée mouvement Brownien.

Le coefficient de diffusion des particules dans un gaz est donnée par la formule (311,

Ce

D =kTB B=—,
avec 3mnd,

(1.20)

ot k = 1,38 1072 N.m/K est la constante de Boltzmann et T la température. Le terme B est défini
comme étant la mobilité mécanique de la particule. Celle-ci représente la vitesse induite par unité
de force appliquée sur la particule.

En comparaison avec les autres forces présentées par la suite, le phénomene de diffusion est domi-
nant pour les particules ultra fines ou les nano-particules (d, < 0,1 um).

1.3.3.4/ FORCE DE FRICTION

La force de friction F; peut étre vue comme étant la résistance qu’exercent les molécules du fluide
sur les particules en mouvement. Cette force prend de 1’importance pour les particules de taille
d, > 0,1 um. Cette force peut €tre calculée selon la formule appelée loi de Stokes [44],

_ 3mud,V

; 1.21
c. (1.21)

d

C, étant le nombre de Cunningham et V la vitesse relative de la particule dans le fluide. La loi de
Stokes est valide uniquement dans le cas d’un nombre de Reynolds tres petit Re < 1 (régime de
Stokes). Quand le nombre de Reynolds devient plus grand (Re > 1), la formule @] devra étre
utilisée.

nd> 1
Fy=Cy—L-p,V? 1.22
4= Ca—m5psV" (1.22)

ou Cy est le coefficient de friction. Celui-ci peut étre estimé a I’aide des formules ci-dessous :

2 si 0.1 <Re<0,1 [31]
21 +0,0196 Re) si 0,1 < Re<5 [43]
24(1+0,158 Re*3) si 5 < Re <1000 [46]

Cu

De I’équation|1.22] nous pouvons noter une dépendance de la force de friction au carré du diametre
Fg dlz,. Dans I’équation , la force est directement proportionnelle au diametre de la particule
F4 oc dy. Or il est a préciser que ceci est uniquement vrai pour les particules de diametre d, >
1 pum ; le facteur de Cunningham C, étant inversement proportionnel a la taille des particules dans
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le cas contraire (cf. équation[I.17)) [47].

Il est important de noter que cette force agit sur les particules en mouvement dans le fluide avec
une vitesse V, il est donc facile de déduire des équations et qu’en cas de vitesse nulle,
cette force s’annule completement.

1.3.3.5/ FORCES INERTIELLES

Les forces inertielles deviennent dominantes pour les particules de taille importante (d, > 1 um).
Tout d’abord, la force gravitationnelle agissant sur une particule de taille d, est donnée par

I’équation[1.23]
nd?
Fo=—=pg; (1.23)

g étant la gravité, p = (p, — p,) représente 1’écart entre la densité de la particule et celle du gaz.
Puisque p, < p,,, nous supposons que p = p,,.

La vitesse terminale de chute V;; peut désormais étre introduite comme étant la vitesse de particule
pour laquelle les forces gravitationnelles et de friction sont égales et s’annulent Fy = F; (cf. figure
[I.10). La vitesse terminale de chute est donnée par 1’expression [I.24]:

AF}

7> dz(p _pf)cc
Vis =+ 11817 8 (

| K¢

Ficure 1.10 — Vitesse terminale de chute d’une particule dans I’air soumise a la force gravitationnelle.

Vis =18 (1.24)

d;(pp_p f)CL
187
carré du diametre de la particule. Pour les particules tres fines (d < 1 um), le facteur de Cunnin-

avec T = le temps de relaxation de la particule ; cette variable étant proportionnelle au
gham étant dépendant lin€airement de 1/d,, le temps de relaxation devient proportionnel a d,, :
7 oc dp. En revanche pour les particules ultra fines (ou nano-particules), il ne dépend quasiment
pas de la taille, cela est vrai également pour les molécules. Dans tous les cas, pour les particules
de diametre inférieur a 0,1 pwm, la force gravitationnelle peut étre négligée.

Nous pouvons constater, de 1’équation [1.23] 1a dépendance de la force gravitationnelle au diameétre
de la particule a la puissance 3. Ceci implique que pour les tailles de particules plus importantes,
cette force devient prédominante par rapport a la force friction.
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Particule | . .
.. Vitesse V

Froce de Centrifugation

Ficure 1.11 — Représentation schématique de la force de centrifugation

En présence d’un mouvement de flux rotationnel, une force de centrifugation s’ajoute a la force
gravitationnelle (cf. figure[I.11). Si w est la vitesse rotationnelle et R le rayon de rotation, alors la
force de centrifugation sera donnée par 1’équation[1.25]

Fop = mR.w?, (1.25)

L . . (. d 4
m étant la masse de la particule, celle-ci peut s’écrire m = % e (7")3. Dans ce cas également, une
dépendance de la force au diametre de la particule au cube est observée.

1.3.3.6/ AUTRES FORCES

D’autres phénomenes peuvent aussi influer sur le mouvement dynamique des particules. En
présence d’un champs électrique par exemple, les particules chargées seront directement affectées.
Un champ magnétique peut également influencer le mouvement des particules magnétiques. L’ef-
fet de ces forces n’est pas détaillé dans ce rapport car ces conditions ne figurent pas dans le cahier
des charges du projet.

1.3.3.7/ BILAN DES FORCES

Suite a la présentation des différents phénomenes physiques responsables du mouvement des par-
ticules dans les aérosols, un bilan peut étre dressé de maniere a montrer les cas de prédominance.

Pour les particules ultra fines ou nano-particules (d, < 0,1 um), ce sont les phénomenes de dif-
fusion qui sont déterminants. Pour les particules fines et grossieres, c’est-a-dire celles comprises
dans I’intervalle [0,1 wm, 10 um], les forces de friction prennent de 1’importance. Enfin, pour
les particules de diametre plus important, c’est-a-dire celles comprises entre 1 pm et 100 wm, les
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forces gravitationnelles prédominent.

Il est a noter que les effets électrostatiques sont aussi présents de maniere significative pour les
particules comprise dans I’intervalle intermédiaire [0,1 wm, 10 um]. Ces intervalles ne sont donc
pas absolus mais sont utiles pour donner une approximation de la prédominance des différents
phénomenes sur le mouvement des particules. La figure [[.12] schématise les zones d’influence des
forces sur le mouvement des particules dans un aérosol selon leur taille.

Diffusion Friction

Intertie

[ee]
I I
0,001 0,01
°o o [ ]
00 ® @
St °c o
) PY ° )

Ficure 1.12 — Zones d’influence des forces sur la dynamique des particules selon leur taille.

1.4/ NOTION DE TAILLE DE PARTICULE

La taille des particules est I’une des caractéristiques les plus importantes dans un aérosol car elle
constitue 1’élément décisif pour la compréhension du comportement des particules dans un aérosol.
En effet, en observant les diverses équations présentées dans la section précédente décrivant les
différentes forces mises en jeu, nous pouvons constater que celles-ci dépendent toutes de la taille
de la particule.

Il est a rappeler que les équations données précédemment sont toutes formulées avec 1’hypothese
que les particules sont sphériques ; leur taille se trouve donc caractérisée par leur diametre noté d,.
Cette supposition n’est évidemment pas toujours vraie méme s’il existe certains cas ou elle peut
étre valide, notamment pour les particules liquides (gouttelettes) ou pour les spheres de Polystyréne
Latex (PSL) synthétisées en laboratoire.

Dans I’atmosphere, la majorité des particules ne sont pas sphériques et présentent au contraire des
formes quelconques. Dans ce cas, la taille ne peut plus étre déterminée a partir d’'une grandeur
géométrique comme le diametre, d’ou la nécessité d’introduire la notion de diametre équivalent.
En effet, celui-ci permet de décrire la taille d’une particule vis a vis d’une propriété particulicre
de cette derni¢re. En d’autre termes, il représente le diametre d’une sphere équivalente dont les
propriétés physiques seraient identiques a celles de la particule considérée. Selon la propriété
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recherchée et I’application, une méme particule peut donc avoir différents types de diametres
équivalents : diametre optique, diametre de Stokes, diamétre aérodynamique ... etc

1.4.1/ DIAMETRE DE STOKES

Le diametre de Stokes est défini comme étant le diametre d’une particule de méme densité que la
particule considérée et ayant la méme vitesse terminale de chute (cf. équation [I.24)). En d’autres
termes, il s’agit de ramener la particule sous forme sphérique tout en en gardant ses propriétés phy-
siques. Les diverses équations présentées précédemment peuvent alors directement €tre appliquées
pour des particules de formes quelconques en remplagant d,, par le diametre de Stokes, et ce, en
gardant la méme densité p,,.

1.4.2/ DIAMETRE AERODYNAMIQUE

A partir du diamétre de Stokes, il est possible de définir le diamétre aérodynamique. Il correspond
alors au diametre d’une sphere présentant, comme pour le diametre de Stokes, la méme vitesse
terminale de chute que la particule considérée, mais ramenée a une densité unitaire (p = 1 g/cm?).
Ainsi, contrairement au diametre de Stokes, cette notion de diametre aérodynamique peut étre
utilisée pour décrire des aérosols composés de particules de natures différentes, comme dans le cas
de la pollution atmosphérique.

Le diametre aérodynamique ou IEEDEI est largement utilisé dans le cas des particules de diametre
dp, supérieur a 0.3-0.5 um [16] ou les forces inertielles sont significatives (cf. figure @), notam-
ment pour les systémes respiratoires et les instruments de séparation tels les cyclones et les impac-
teurs. C’est aussi ce type de diametre équivalent qui est utilisé pour décrire les particules de pollu-
tion comme les PM10 et les PM2,5 : il s’agit donc de particules dont le diametre aérodynamique
est inférieur & 10 pum ou 2,5 pum. Sur la figure[I.13]est illustré un schéma représentant la différence
entre le diametre de Stokes et le diametre aérodynamique. Dans la suite de ce manuscrit, le terme
“diametre” signifiera implicitement diametre aérodynamique.

1.4.3/ DIAMETRE DE MOBILITE EQUIVALENTE

Pour les particules nanométriques ou les forces gravitationnelles sont moins dominantes (cf. sec-
tion [.3.3.7), le diametre équivalent le plus pertinent est celui correspondant a la mobilité
équivalente. Ce diametre est défini comme celui d’une sphere ayant la méme mobilité que la par-
ticule en question ; la mobilité est définie comme la vitesse produite par une une force externe
unitaire précédemment décrite dans la section[1.3.3.3]

3. Aero-Dynamic Diameter
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diametre de Stokes diametre aérodynamique

. r<—> >
particule quelconque ! i : :
] H ! !
P ! 5 : !

! 1

:

pp>1 g/cm?
‘/—[)s ‘/_;S ‘/_l‘)S

Figure 1.13 — Comparaison entre le diametre aérodynamique, le diametre de Stokes et la taille réelle d’une
particule.

1.4.4/ AUTRES DIAMETRES EQUIVALENTS

Dans la littérature, il est possible de rencontrer des définitions correspondantes a d’autres types de
diametres équivalents, notamment :

e de la mobilité €lectrique : diametre d’une sphére présentant la méme mobilité électrique
que la particule considérée.

e du volume équivalent : diametre d’une sphere ayant le méme volume que la particule en
question.

e optique : diametre d’une sphere présentant la méme diffusion a la lumiere que la particule
considérée.

e de la masse équivalente : diametre d’une sphere ayant la méme masse que la particule en

question.

1.5/ LES TECHNIQUES DE MESURE DES PARTICULES

Différents instruments et techniques de mesure peuvent étre utilisés selon les caractéristiques re-
cherchées des aérosols. Dans cette section, ne sont traitées que les techniques de mesure dont le but
est d’obtenir des informations concernant la taille et la concentration des particules. Les techniques
ayant pour but 1’étude de la nature chimique, de la toxicité ou autres ne seront pas abordées.

Tout d’abord, nous pouvons distinguer deux approches :

e La mesure en différé : la quantité de particules collectées par un filtre est estimée apres
analyse de celui-ci dans un laboratoire spécialisé. Cette approche reste la plus répandue.
Celle-ci présente pourtant des inconvénients évidents tels que les problemes inhérents au
transport et a la conservation des échantillons.

e La mesure en temps réel. C’est cette derniere qui nous intéresse dans notre travail.

Pour déterminer la concentration et la taille des particules, deux grandes familles technologiques se
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distinguent sur le marché de la caractérisation des aérosols : les méthodes optiques et les méthodes
gravimétriques.

Avant de développer notre propre systeme de mesure, il a donc paru indispensable de bien
comprendre les caractéristiques de ces deux méthodes ainsi que celles liées aux techniques ra-
diométriques et électrostatiques ; celles-ci, bien que moins répandues, présentant des avantages au
niveau de la mesure en temps réel.

1.5.1/ METHODES OPTIQUES : COMPTEUR DE PARTICULES

Les analyseurs optiques, appelés compteurs optiques ([CEEI), sont tous basés sur le principe de
diffusion de la lumiere. C’est une méthode d’analyse tres utilisée car non destructive.

1.5.1.1/ PriNcIPE

Le principe de la diffusion statique de lumicre est basé sur I’interaction des particules avec un
faisceau lumineux qui se voit atténué par celles-ci. Ce phénomene est engendré par la faible trans-
mission de la lumiere dans I’aérosol. Les parameétres qui influent sur le phénomene de diffusion
sont donnés par la loi de Lambert-Beer [48]].

I=1.e™, (1.26)

I étant I’intensité du faisceau transmis, Iy 1'intensité du faisceau incident et 7 la constante
d’atténuation. L’ atténuation, appelée aussi extinction [49]], consiste en deux phénomenes distincts :
la diffusion qui a pour effet de dévier la lumiere et 1’absorption.

Dans un compteur de particules, un faisceau laser illumine les particules. La lumiere diffusée est
captée par un photo détecteur qui la convertit en un signal électrique. L’ intensité diffusée dépendant
directement de la taille des particules, il est ensuite possible de remonter a cette derniere.

1.5.1.2/ AVANTAGES ET INCONVENIENTS DES COMPTEURS DE PARTICULES

Tres utilisée pour la caractérisation des aérosols, ce type de technologie présente plusieurs avan-
tages notamment celui de ne pas étre destructive et de ne nécessiter que peu de maintenance. En
effet, ce type d’instruments s’encrassent relativement peu puisqu’il s’agit d’un faisceau lumineux
dont on mesure la diffusion au passage des particules.

La principale limite de cette technologie pour la caractérisation de la pollution atmosphérique est
que la mesure est basée sur la taille équivalente optique et non pas aérodynamique. Pour remonter
a celle-ci, il est alors nécessaire de connaitre la composition chimique des particules concernées.
Celles-ci étant généralement de natures diverses, la procédure peut s’avérer complexe.

L’autre inconvénient de ce type de technologie est la complexité de la dépendance entre 1’inten-
sité¢ de la diffusion et la taille des particules. En effet, pour des particules trés fines, nous nous

4. Optical Particle Counters
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trouvons dans le régime de Rayleigh ou I’intensité diffusée est proportionnelle au diametre a la
puissance 6. Cette propriété implique qu’une 1égere différence de taille entrainera une trés grande
différence dans I’intensité mesurée. Par conséquent, les mesures pour des particules dont la taille
est inférieure a 0,1 um deviennent délicates car le signal obtenu est tres faible [50]]. Par ailleurs,
dans le cas des particules grossieres, nous nous trouvons dans le régime de Mie pour lequel la re-
lation entre la taille de la particule et I'intensité diffusée est complexe [49]. Ceci rend les mesures
dans ce régime incertaines et nécessite des calibrations fréquentes.

Enfin, il est important de souligner que les compteurs de particules ne comptent pas les particules
mais la quantité de lumiere diffusée. Celle-ci varie en fonction d’autres parametres que la taille
comme la forme (sphérique ou pas) ou l’albédolﬂ En effet, la réflectivité d’une particule composée
d’aluminium est différente de celle d’une particule composée de carbone.

1.5.2/ LES METHODES GRAVIMETRIQUES

La deuxieme grande famille d’instruments de mesure de particules couramment utilisés pour ca-
ractériser les aérosols est celle basée sur des méthodes gravimétriques. Le principe général de ces
méthodes est de prélever un certain volume d’air et d’en collecter les particules sur un filtre ou
un collecteur. Ce dernier est ensuite pesé pour déterminer la quantité de particules piégées. Il est
possible d’estimer la concentration particulaire avec une simple formule C = m/V, ou V est le
volume de 1’aérosol prélevé ; celui-ci étant dépendant du débit de prélevement Q et du temps de
prélevement. Grace a ces méthodes de mesure, il est possible d’obtenir des analyses précises des
aérosols. En revanche, les mesures ne sont généralement pas réalisées en temps-réel puisque il
est nécessaire d’effectuer des pesées avant et apres le prélevement des particules, ceci requérant
I’intervention d’un opérateur. Les supports utilisés pour collecter les particules sont des filtres ou
des classificateurs inertiels comme les cyclones ou les impacteurs.

Les filtres sont souvent utilisés pour retirer les particules indésirables d’un flux. Néanmoins, ils
peuvent aussi servir a la caractérisation des aérosols lorsqu’ils sont utilisés comme substrat de col-
lection. Les filtres existent dans diverses formes et matériaux. Ceux-ci doivent pouvoir maintenir
leur efficacité de collection durant le prélevement tout en assurant une chute de pression suffi-
samment faible pour maintenir la continuité du flux nécessaire a la filtration. Les filtres les plus
couramment rencontrés sont présentés ci-dessous : les filtres a fibres, les filtres a membrane et les
filtres a pores capillaires [S1]].

Les filtres a fibres sont fabriqués d’un tissu constitué de fibres de diametre compris entre 0 et
100 um et d’épaisseur de 1’ordre de 0,15 a 0,5 mm. Les filtres a base de fibre de cellulose sont
parmi les plus utilisés du fait de leur tarif avantageux, de quelques centimes d’euros piece. Il existe
aussi les filtres a fibre de verre, l1égérement plus onéreux, mais dont I’efficacité est moins affectée
par 'humidité et entrainera une faible chute de pression (cf. figure a)). Les filtres 2 mem-
branes, quant a eux, sont constitués de membranes microporeuses composées de gels eux-mémes
formés a partir de solutions colloidales (cf. figure [I.14[b)). Ce type de filtre présente ’avantage

5. le pouvoir réfléchissant d’une surface, soit le rapport de I’énergie lumineuse réfléchie a I’énergie lumineuse
incidente.
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d’avoir une bonne efficacité mais la chute de pression engendrée est élevée. Enfin, pour les filtres
a pores capillaires, il s’agit de films fins intégrant des pores cylindrique de 0,1 2 8 um de diameétre.
Les particules a filtrer vont impacter sur la surface puis seront interceptées a 1’entrée des pores et
arrétées par diffusion sur les parois internes (cf. figure [I.14[c)). Ces filtres sont caractérisés par
une chute de pression importante.

©

Ficure 1.14 — Images des différents types de filtres : (a) filtre a fibres, (b) filtre 2 membrane et (c) filtre a
pores capillaires.

Le grand inconvénient de I'utilisation des filtres est I’'impossibilité de faire des distinctions de
taille car ceux-ci interceptent toutes les particules au dela d’une certaine taille. Comme alternative
aux filtres, il est possible d’utiliser des instruments appelés classificateurs inertiels. Ceux-ci ont
la propriété de séparer les particules en se basant sur les forces inertielles et sont caractérisés par
un diametre de coupure. Celui-ci, couramment dénoté dsg, correspond au diametre aérodynamique
des particules collectées a hauteur de 50% par le classificateur inertiel (cf. figure[T.15). Le dsq serait
I’équivalent pour un filtre électrique a la fréquence de coupure f. a mi-puissance (-3 dB).

Dans le cadre de nos travaux, nous avons choisi d’approfondir 1’étude de deux instruments en
particulier, les impacteurs en cascade et les cyclones.

Les impacteurs
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Ficure 1.15 — Définition du diametre de coupure des classificateurs inertiels.

Les impacteurs en cascade sont des classificateurs inertiels basés sur I’impaction de particules sur
des plaques de collection. Le principe schématisé sur la figure [1.16| est le suivant : 1’air chargé
de particules pénetre dans la cheminée d’entrée, puis passe par un ensemble de trous entrainant
I’accélération du flux a chaque étage. Les particules bénéficiant d’une inertie plus importante,
c’est-a-dire celles ayant un diametre aérodynamique plus grand, s’en trouvent déviées de la trajec-
toire du flux d’air. Elles se retrouvent alors collées sur la plaque d’impaction ; les particules plus
petites vont, quant a elles, suivre les lignes du flux d’air jusqu’au prochain étage et ainsi de suite
dans I’ensemble de I’'impacteur. Les particules ultra-fines n’ayant pas impacté sur aucun étage se
retrouvent arrétées par un filtre absolu, typiquement un filtre a fibres, placé en bas de I'impacteur.

Apres amoncellement des particules collectées sur les plaques, celles-ci sont pesées individuel-
lement. Cette étape, permettant d’obtenir la distribution granulométrique du prélévement d’air
effectué, nécessite le démontage du systeme complet. L utilisation de ce type de technologie pour
des mesures en temps réel s’en trouve alors compromise. Les diamétres de coupure des différents
étages dépendent de la géométrie, c’est-a-dire du diametre et de la position des trous, ainsi que
du débit de prélevement. Le facteur clé du principe de séparation est le nombre de Stokes, cet
aspect théorique des impacteurs en cascade sera décrit dans le troisieme chapitre de ce manuscrit.
Les principales faiblesses des impacteurs sont la présence d’effets de rebonds et le risque de perte
d’efficacité liée a I’accumulation des particules sur les plaques d’impaction. Ces phénomenes, en
particulier celui des rebonds, seront discutés de maniere approfondie dans le chapitre
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Ficure 1.16 — Principe de fonctionnement des impacteurs en cascade.

filtre absolu

Les cyclones

Les cyclones sont des instruments tres utilisés en industrie pour collecter les poussiéres dans les
divers procédés de fabrication [52]. Leur qualité dominante est la capacité a collecter une im-
portante quantité de particules en comparaison aux impacteurs dont efficacité peut chuter avec
I’accumulation des particules.

Le principe est schématisé dans la figure Dans ce type de systeme, le flux d’air pénétre
tangentiellement a la surface interne d’un cylindre puis tourbillonne en spirale. Dans la partie
basse du cylindre, le cone entralne un changement de direction du flux qui remonte également en
spirale autour de 1’axe du cylindre pour finalement atteindre la sortie située en haut du cylindre.
Les particules de diametre plus important, présentant donc une plus grande inertie, quittent la ligne
du flux et vont se déposer a la base du cylindre au niveau du bouchon.

De la méme maniere qu’un impacteur, un cyclone est caractérisé par un diametre de coupure
dso qui dépend lui méme des dimensions du cyclone et du débit d’air choisi. Par conséquent, pour
un débit donné, un cyclone présente un seul diametre de coupure. De nombreuses théories ont été
proposées [S3H55]] pour prédire les performances des cyclones en fonction de différents parametres
tels que la température, les dimensions et le débit. Néanmoins, il n’existe aucune relation fonda-
mentale généralement admise permettant de modéliser le comportement et les performances d’un
cyclone [56]. Cependant, la relation entre diametre de coupure d’un cyclone et le débit peut étre
décrite de manicre empirique par la loi les constantes K et n dépendant du cyclone utilisé.

dso = KQ" (1.27)
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Ficure 1.17 — Schéma de principe d’un cyclone.

Le principal inconvénient des cyclones réside en I’impossibilité d’obtenir des quantifications gra-
nulométriques des aérosols, un cyclone fonctionnant a un débit donné présente un seul diametre
de coupure.

Les impacteurs et les cyclones sont tres largement utilisés pour la caractérisation des aérosols. 11
existe cependant d’autre collecteurs ou classificateurs inertiels basés sur des principes relativement
proches. On peut citer dans cette catégorie :

e e spectrometre inertiel : dans cet instrument, développé initialement par Prodi et al [57]],
I’aérosol est injecté dans un flux d’air propre de maniere perpendiculaire. Les particules
se trouvent ensuite collectées sur un filtre. Cet instrument a 1’avantage de ne pas présenter
de problemes liés au phénomene de rebonds mais a I'instar des cyclones, il ne permet
d’obtenir qu’un seul diametre de coupure ds.

e Les Impingers : ces instruments, développés en 1922 par Geenburg et Smith [58]],
présentent un principe semblable a celui des impacteurs. Cependant, les particules sont
collectées sur une surface liquide.

e Enfin, les centrifuges sont des instruments utilisant de grandes vitesses de rotation per-
mettant d’imposer des forces de centrifugation importantes ; les particules présentant un
diametre aérodynamique important sont contraintes a quitter 1’aérosol.

Ce paragraphe n’est qu’un apercu des méthodes gravimétriques pour la mesure des particules. Un
tour d’horizon détaillé de toutes les technologies basées sur un principe gravimétrique est présenté
dans les papiers de Hering [56] et de Marple [52].
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1.5.3/ METHODES RADIOMETRIQUES

Le principe de la jauge S est basé sur la détermination de la masse des particules obtenue a partir de
la variation relative de I’intensité du rayonnement béta d’un filtre avant et apres collection des par-
ticules. Les jauges 3 ont depuis longtemps été utilisées pour les mesures de masse et en particulier
pour la caractérisation des aérosols [S9]]. Les premieres applications visaient des environnements
tres pollués comme, par exemple, I’air des mines de charbon [60, [61]]. Par la suite, I’amélioration
de leur sensibilité a permis de les appliquer a la caractérisation de la pollution atmosphérique
[62H64]).

entrée d’air

e

N

2eéme détecteur ! ; Z !

D2 ve |

collecteur de particules

ler détecteur : 2 g }

Ficure 1.18 — Représentation schématique d’une jauge 8

La théorie de la pénétration des particules 8 dans la matiere a été donnée par Friedlander en 1981
[63]]. Le principe d’atténuation 8 est basé sur une loi exponentielle, analogue a celle de Lambert-
Beer [48]].

I=1.e ™, (1.28)

ot I est I’intensité du flux de particules 3 incident, I le flux émis, x la densité surfacique (mg/cm?)
et u le coeflicient d’atténuation. Ainsi, a partir de la mesure de /, il est possible de connaitre la
masse des particules.

Dans la figure[I.18]est illustré le principe de mesure d’une jaugeg. Les particules sont collectées sur
un ruban servant de filtre et ayant un mouvement cyclique. Deux systemes d’émetteur-détecteur
de radiation S sont placés avant et apres le piégeage des particules de 1’aérosol sur le filtre. En
comparant les deux mesures obtenues, il est possible de remonter a la masse colletée par le filtre.
Dans ce genre d’instrument, pour avoir une information sur la taille des particules correspondant a
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la masse mesurée, il est nécessaire d’utiliser en amont de la jauge 5 un systeme de séparation des
particules tel un cyclone. Cette technique permet des mesures de masse tres précises mais 1'utili-
sation d’une source radioactive peut étre un frein a I’ utilisation de cet instrument, sans compter les
problémes liés a la grande consommation d’énergie de ce genre d’équipement.

1.5.4/ METHODE ELECTROSTATIQUE

Une autre stratégie de mesure est la mesure de charges des particules. Dans cette catégorie, nous
pouvons citer l’mﬂ instrument développé par Tropp en 1979 [66] ou la séparation des parti-
cules est effectuée par I’intermédiaire d’un impacteur en cascade dans lequel les particules sont
préalablement chargées. De la sorte, la charge cumulée au niveau de chaque étage est mesurée
pour quantifier le nombre de particules présentes. En plus de tous les avantages des impacteurs,
I’ECI offre la possibilité de fournir une mesure en temps réel. L’ de Dekati®), basé sur le
méme principe, sera présenté dans la section

1.6/ PRELEVEMENT DES AEROSOLS

Le prélevement ou I’échantillonnage des aérosols est une étape treés importante dans I’analyse et
la caractérisation. En effet, lors d’une mesure utilisant les technologies précédemment citées, il
est nécessaire de prélever un volume d’air représentatif de I’ensemble de 1’aérosol original. Pour
une mesure de concentration, 1’idéal serait d’avoir une concentration identique entre 1’aérosol
d’origine et le volume prélevé. Or, ceci est loin d’étre évident pour différentes raisons liées au
systeme d’échantillonnage.

Ligne d’échantillonnage Instrument
E e e de
Mesure
Entrée

FiGure 1.19 — Schéma général du principe d’échantillonnage d’un aérosol.

En effet, comme le montre la figure [I.19] dans le cas d’un préléevement nécessaire a la mesure,
I’aérosol pénetre par une entrée, passe ensuite par une ligne d’échantillonnage avant d’arriver a
I’instrument de détection. Entre 1’entrée et I’instrument de mesure, 1’aérosol subit fatalement des

6. Electronic Cascade Impactor
7. Electrical Low Pressure Impactor
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transformations ou des pertes. Celles-ci peuvent intervenir au niveau de I’entrée ou lors du transit
dans la ligne. Des phénomenes comparables peuvent également avoir lieu lors du stockage ou de
I’éventuel transport des échantillons. Leurs répercussions sur la mesure sont détaillées ci-dessous :

e Au niveau de I’entrée de prélevement :

e Du fait de la présence des forces et phénomenes physiques discutés dans la section|[1.3]
les particules peuvent se déposer ou se coller a I’entrée du prélevement. Ce probleme
peut, dans les cas extrémes, entrainer la réduction du diametre d’entrée voir son obs-
truction complete.

e Un prélevement est dit iso-cinétique lorsque la vitesse de prélevement est égale a celle
du flux extérieur. Cette condition est importante pour garantir la représentativité de la
concentration de I’aérosol prélevé avec celle de I’aérosol d’origine. Or, I’iso-cinétisme
n’est pas toujours effectif et la différence de concentration entre I’aérosol d’origine et
celui prélevé peut étre extréme dans certains cas. Cette notion sera présentée plus en
détail dans le chapitre[3]

e Au niveau de la ligne d’échantillonnage, diverses anomalies peuvent étre rencontrées. No-
tamment :

e [’évaporation des particules liquides, par exemple des gouttelettes d’eau, en présence
de chaleur dans la ligne d’échantillonnage.

e [établissement de particules a I’intérieur de la ligne provocant le ré-entrainement de
celles-ci lors de prélévements successifs.

e De méme, lors du transport de 1’aérosol dans la ligne, la formation d’agrégat peut se
produire du fait des forces d’adhésion (cf. section[I.3.2)), ce phénomene risquant d’en-
trainer la modification de Ia taille des particules.

Ces problemes sont tres complexes et les réduire peut s’avérer un véritable défi, les éliminer est
impossible. Brockmann aborde la question en détails dans une étude exhaustive [67]. Nous nous
contenterons de quelques regles de base qui doivent €tre suivies dans la mesure du possible pour
avoir une représentativité entre I’échantillon prélevé et I’aérosol d’origine, a savoir :

e Prélever un volume suffisant.

e Respecter la condition d’un prélevement iso-cinétique dans la mesure du possible.

o La vitesse de prélevement doit tre trés grande en comparaison avec la vitesse terminale de
chute des particules V.

e Minimiser le temps entre le prélevement et la mesure.

e Utiliser pour la tuyauterie des matériaux évitant le collage des particules, notamment le
Teflon.

e Minimiser la longueur des tubes ainsi que les effets électrostatiques.
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1.7/ [ETAT DE L’ ART DES INSTRUMENTS SUR LE MARCHE

Dans cette section, quatre instruments, actuellement utilisés pour la mesure des particules PM10
et PM2,5 en temps réel et dédiés a la mesure de la pollution atmosphérique, seront présentés. 11
s’agit du TEOM, d’un compteur optique fabriqué par Grimm®), de I’ELPI de Dekati® et I’impac-
teur QCM de California Measurements®. Ces instruments seront présentés sous différents angles
notamment d’un point de vue technologique, d’efficacité, de taille et colit associé.

1.7.1/ Le TEOM

Le mmﬁ’]mos Ambient Particulate Monitor, correspondant a la version pollution atmosphérique
du [68]], est I’instrument de référence utilisé actuellement pour la mesure des particules de
pollution atmosphérique (cf. figure[I.20). Il est notamment utilisé pour effectuer des relevés par les
association telles que AIR PACA et ATMO Franche Comté [69]]. Le principe de fonctionnement

FiGure 1.20 — Image d’un[TEOM] développé par la société américaine Thermo Fisher Scientific®.

du est le suivant :

L’ air est échantillonné a 16,7 Lpm, un cyclone étant positionné en entrée permettant de supprimer
les grosses particules non désirées (>10 pwm). La partie sensible est une poutre oscillante en fibre de
verre recouverte de Teflon. Celle-ci est montée sur un tube de verre effilé dont la base est immobile
et I’extrémité libre d’osciller a sa fréquence naturelle (ou fréquence propre). La différence de
masse due a la présence des particules sur la partie sensible engendre une modification de cette
fréquence naturelle. Une électronique dédiée sert a mesurer cette variation fréquence de résonance
et permet le calcul de la quantité de particules. La concentration est ainsi calculée continuellement.
Une température constante est maintenue durant la mesure et le bruit est réduit grace a un lissage
facilitant la lecture des résultats. Sur le tableau[I.4]sont résumés les principales caractéristiques de
cet appareil.

8. Tapered Element Oscillating Microbalance Analyser



36 CHAPITRE 1. AEROSOLS

Caractéristique Valeur
Technologie Gravimétrique v/
Précision 2 ug/m®>
Résolution 0.5 ug/m®> v
Gamme de concentration 0 - 100000 pg/m>
. PM10, PM2,5, PM1
Taille . . P
(mais pas simultanément) X
Dimensions (sans boitier) 432cmx483cm X 75cm X
Dlmen51f)r}s (boitier 178 cm x 111 cm X 62 cm X
extérieur)
Poids (sans boitier) 18 kg X
Poids (avec bottier) 100kg X
Cofit 40k€ X

TaBLE 1.4 — Tableau récapitulatif des principales caractéristiques du TEOM 1405 [68]].

Le[TEOM] présenté ici, est un des instruments les plus précis du marché. Il a également I’avantage
de faire des mesures basées sur le diametre aérodynamique, la sélection des particules étant assurée
par un cyclone. En revanche, sa taille, son poids et surtout son prix (35-40 k€) sont des limitations
importantes a la réalisation de cartographie rapide et dense de la pollution ; celle-ci nécessitant un
nombre important de capteurs positionnés a des endroits stratégiques. En outre, le[TEOM]est dans
I’incapacité de faire des mesures simultanées des PM10 et PM2,5. En effet, pour pouvoir changer
de taille de particule, il est nécessaire de changer le cyclone d’entrée.

1.7.2/ LES COMPTEURS OPTIQUES COMMERCIAUX

Plusieurs entreprises développent des compteurs de particules ou “spectrometres de particules”.
Parmi elles, nous pouvons citer Topas®), Palas® et MSP®. Un des leaders dans le développement
de cette catégorie d’instruments est I’entreprise allemande Grimm®. Celle-ci développe une large
gamme de compteurs de particules a base de technologie optique telle que celle décrite dans la
section [I.5.1] Les compteurs de particules de Grimm utilisent un type de technologie optique
brevetée “Scattering laser light and filter collection (dual technology)”. Grimm® offre plusieurs
modeles basés sur le méme principe mais visant des applications différentes : environnement,
qualité de I’air intérieur, capteurs mobiles et station de mesure. Pour le type d’applications qui
nous intéresse, c’est-a-dire la mesure de la pollution atmosphérique, le modele “ENVIRO-11E”
semble étre le plus approprié (cf. figure [T.21)) [70].

Les principales caractéristiques du Grimm ENVIRO-11E sont résumées dans le tableau Ce
compteur optique offre notamment 1’avantage par rapport au de fournir une distribution
granulométrique tres précise dans la gamme 0,25 — 35 um avec ses 31 voies. Son principal in-
convénient est intrinséque aux instruments basés sur des technologies optiques, c’est-a-dire la
nécessité de le calibrer pour une certaine nature de particules, la mesure n’étant pas basée sur le
diametre aérodynamique (cf. section [1.4.2). Par conséquent, pour des applications ol la source
polluante est a priori inconnue ou d’origine diverse, une forte incertitude est présente dans la me-
sure.
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Ficure 1.21 — Image d’un compteur optique Grimm ENVIRO-11E [70]

Caractéristique Valeur
Technologie Optique X
Précision relative 3%
Résolution 0,1 pg/m’
Gamme de concentration 0 — 6000 pug/m> 2.10° particule/L. v/
. PM10, PM2,5, PM1 (+ distribution
Taille . . .
granulométrique optionnelle sur 31 voies) v
Dimensions (sans boitier) 27 cm x17 cm X5 cm
Autonomie 8 heures
Poids (avec boitier) 2,1 kg
Cofit ~10 k€

TaBLE 1.5 — Caractéristiques du compteur optique Grimm E-11[70].

1.7.3/ LES IMPACTEURS EN CASCADES COMMERCIAUX

Il existe différents types d’impacteurs en cascade actuellement commercialisés. En particulier,
I’entreprise finlandaise Dekati® développe divers instruments basés sur le principe des impacteurs
en cascade. Le modele le plus simple, le “Dekati® PM10 Impactor” [71] (cf. figure a)),
sépare les particules PM 10, PM2,5 et PM1. Cet impacteur fonctionne a un débit de 10 ou 30 Lpm.
L’impacteur est composé d’acier inoxydable, il peut donc étre utilisé a des températures élevées
allant jusqu’a 200 °C. Ce modele est tres intéressant car il permet de mesurer les gammes de
particules que I’on recherche dans notre projet. En revanche, a I’instar des impacteurs standards,
la pesée des plaques de collection avant et apres chaque prélevement est nécessaire, rendant les
mesures en temps réel impossibles. Son cofit est de I’ordre de 4000€.

Cette mé€me société Dekati® a développé un autre modele d’impacteur plus évolué DLPI®+ [[72]
(cf. figure [1.22|b)). Celui-ci est constitué de quatorze étages permettant d’obtenir une distribution
granulométrique comprise entre 6 nm et 10 um. Dans cet instrument, les particules sont collectées
sur des substrats de 25 mm destinés a étre pesés avant et apres prélevement. Son débit de fonction-
nement est de 10 Lpm et peut étre utilisé a des températures relativement élevées (180 °C).

Enfin, le modele ELPI®+ﬂ [73] (cf. figure i est un impacteur temps-réel capable de mesurer

9. Electrical Low Pressure Impactor
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(a) (b)
FIiGure 1.22 — (a) Impacteur PM10 basique de Dekati® , (b) Impacteur Dekati® DLPI®+([72]

les particules dans la gamme comprise entre 6 nm et 10 um. La mesure en temps réel est assurée
grace a une mesure de charge a chaque étage. Son principal point négatif est son prix, de I’ordre
50K€. Ses caractéristiques sont résumées dans le tableau 1.6

Ficure 1.23 — Impacteur électrique ELPI®+[73]]

L’entreprise américaine California Measurements développe également des impacteurs en cascade
capables de faire des mesures en temps réel. Ces instruments offrent tous les avantages des im-
pacteurs intégrant des microbalances a quartz (]@EI) permettant la mesure de la masse des
particules collectées sur chaque étage. Dans cette catégorie, nous retrouvons le modele “PC-2
Real-Time Air Particle Analyzer”, qui comporte dix étages couvrant une large gamme de taille al-
lant de 0,05 a 25 pm. Le débit de prélevement est de 0,25 Lpm. Ce modele est destiné aux environ-
nements 2 concentration moyenne voire élevée, c’est-a-dire quelques mg/m>. Le Modgle “PC-2H

10. Quartz Crystal Microbalance
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Caractéristique Valeur

Technologie Electrostatique / Impaction v
, . de 250 particules /cm® pour les particules de 10 nm

Résolution N . 3 .
a 0,1 particules /cm” pour les particules de 5 um v
Taille 6 nm - 10 um v
Dimensions 40,7 cm X 45,4 cm X 24,2 cm X
Autonomie aucune (secteur) X
Poids 22 kg X
Cofit =50 k€ X

TaBLE 1.6 — Tableau récapitulatif des caractéristiques du modele ELPI®+de la société Dekati® [73l].

Real-Time Air Particle Analyzer” (cf. figure [I.24)), fonctionnant a 2 Lpm, est similaire au pre-
mier mais vise des concentrations plus faibles, jusqu’a quelques pg/m?>. Ces instruments sont trés
intéressants pour leurs performances mais leur taille relativement importante et leur électronique
vieillissante n’offrant aucun moyen de communication les rend peu adaptés a de la cartographie
en temps réel. En effet, ’instrument imprime les résultats de mesures toutes les heures seulement.
Ce mode de mesure peut €tre qualifié de “quasi temps-réel”.
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Figure 1.24 — Model PC-2H Real-Time Air Particle Analyzer

Un nouvel instrument, appelé QCM Moudi, a été tres récemment développé chez MSPcorp® et
semble tres prometteur [[74]. Ce modele, similaire a celui de California Measurements, est basé
sur un impacteur en cascade utilisant des microbalances a quartz, mais plus évolué par rapport a
ce dernier du point de vue matériel et logiciel. Ce nouvel instrument est présenté en détail dans un
article de Chen et al. [[75] mais n’est pas encore commercialisé.
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Dans le tableau |1.7|sont résumés tous les instruments présentés précédemment ainsi que d’autres

instruments dont les caractéristiques sont proches.

Instrument Technologie Res?h.lt,lon / Concentration| Taille Gra/m?lo— Te/mps colit
© Précision métrie réel
PM10
[TEOM] 1405 0 ou
. , . 3 = .
(Tbermo Gravimétrique | 0,12 ug/m 6000 g /m? PM2,5 non oul 35K€
Fisher) ou
PM1
ELPI®.+ (De+ Grfjwlme_trlque NC NC 10 nm - oui oui ~50KE
kati) /électrique 10 pm
DLPI®.+ (De Gravimétrique NC NC 16 nm - oui non | 10K€
kati) 10 pwm
PM10 PM10,
Impactor Gravimétrique NC NC PM2,5, non non | 5000€
(Dekati) PM1
0,25 um
OPC 11E9 . 0,1 pg/m’+ 0,1 - ’ . .
i Optique 3 - oui oui 10K€
(Grimm) 3% 10000 pg/m 32 um
M1000XP-A . 10 nm - . .
(MSP) OpthueEI NC NC 10 um oui oui 80k €
PC-2H
(California Gravimétrique NC quelqugs >0 nm - oui oui 30KE€
Measure- mg/m 25 pm
ments)
PC-2
(California Gravimétrique NC quelq‘f s S0 nm - oui oui 30K€
Measure- pg/m 25 um
ments)
QCM- 3 PM10, N
MOUDI | Gravimétrique %/Sm *ltngl/l ‘t‘;) NC PM2,5, | oui oui ;{2)
(MSp) ™ PM1

TaBLE 1.7 — Tableau récapitulatif et comparatif des instruments de caractérisation des aérosols pour la me-
sure de la pollution atmosphérique.

11. combinée avec une technologie de condensation pour les nanoparticules (Condensation Particle Counter)
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1.8/ CoNCLUSION

Dans ce premier chapitre ont été présentés les fondamentaux concernant la caractérisation des
aérosols. Nous avons étudié les différents phénomenes qui entrent en jeu dans le comportement
des particules présentes dans les aérosols. Ces phénomenes physiques, bien que divers et variés,
peuvent étre simplifiés selon la gamme de taille étudiée. Ces notions théoriques ont permis de
comprendre les principes technologiques des techniques de mesure existantes et de les comparer.
Ainsi, malgré les nombreux avantages des technologies optiques notamment pour les mesures
en temps réel, celles-ci semblent peu adaptées a la mesure de la pollution atmosphérique. Les
méthodes gravimétriques, quant-a-elles, ne sont pas adaptées a la mesure en temps réel. Les autres
méthodes telles que radiométrique ou électrostatique sont, de leur coté, plus contraignantes en
termes de taille, cofit et consommation en énergie.

Nous avons sélectionné des instruments commerciaux capables de mesurer les PM10 et les PM2,5
dans I’atmosphere en temps réel. Malgré leurs nombreuses qualités, ces instruments ne remplissent
pas I’ensemble des caractéristiques recherchées pour le projet P’AIR, que ce soit en termes de
taille, colit ou consommation. Pour cette raison, cette thése a investigué une autre voie incluant
I’utilisation des capteurs a ondes élastiques de surface. En effet, ce type de technologie a I’avantage
d’offrir une grande sensibilité gravimétrique tout en bénéficiant d’une fabrication collective en
salle blanche diminuant fortement son cofit de fabrication. En outre, ces éléments étant de nature
passive, leur consommation en est également tres réduite. Le chapitre suivant sera consacré a ces
capteurs.
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CAPTEUR A ONDES ELASTIQUES DE SURFACE

POUR LA MESURE DE PARTICULES

es dispositifs a ondes élastiques ont été largement utilisés lors des trois dernicres décennies

du fait notamment de I’essor de la téléphonie mobile qui a favorisé 1’utilisation des filtres a
ondes élastiques de surface. Ces dispositifs [SAW] sont aussi trés utilisés en tant que capteurs car
ils présentent plusieurs avantages en termes de sensibilité, taille et coft.

N

Dans ce deuxieme chapitre, le développement de capteurs a ondes élastiques de surface pour
la détection des particules de pollution atmosphérique sera considéré. Nous commencerons ce
chapitre par introduire des généralités sur les ondes élastiques et leur propagation dans les so-
lides en faisant une distinction entre les deux types d’ondes élastiques qui sont les ondes de vo-
lume et les ondes de surface. Les capteurs a ondes élastiques étant tous basés sur des matériaux
piézoélectriques, les principes de base de la piézoélectricité seront présentés. Ces principes permet-
tront de comprendre les mécanismes de génération des ondes élastiques ainsi que leur propagation
dans les cristaux piézoélectriques. Ces fondamentaux acquis, les capteurs a ondes élastiques se-
ront étudiés en se focalisant plus précisément sur les capteurs a ondes élastiques de surface. Nous
présenterons les différentes caractéristiques de cette technologie qui la rendent tres attractive pour
I’application visée. Les différentes étapes de conception puis de fabrication de ce type de dispo-
sitifs serons développées. Enfin, leur capacité a réaliser la détection en temps réel des particules
fines dans I’air sera démontrée expérimentalement.

2.1/ LES ONDES ELASTIQUES DANS LES SOLIDES

Afin de comprendre les principes théoriques de la propagation des ondes élastiques, il est
nécessaire de commencer par définir de maniere générale les ondes puis de formuler 1’équation
d’onde acoustique. Ensuite, seront étudiées les ondes élastiques et leur propagation dans les so-
lides.

43
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2.1.1/ DEFINITIONS
2.1.1.1/ EQUATION D’ ONDE

Dans un milieu en équilibre, une perturbation de cet état d’équilibre se propageant au cours du
temps est appelée une onde. Dans un milieu isotrope, ou la propagation est identique selon toutes
les directions, 1’équation d’onde est donnée par :

— —ZAu=0, 2.1)

ol ¢ est la célérité ou la vitesse de I’onde, exprimée en m/s. Dans un milieu anisotrope ot la vitesse
varie selon la direction de propagation, I’équation [2.1|devient :

Pu , Ou Ou
- 2 =, 22
i]Z=:l % 0x; 0x; 22

ou ¢;; est la c€lérité dépendante de la direction de propagation.

Avant d’entrer dans le vif du sujet, nous ajoutons une petite précision concernant le vocabulaire
afin de lever I’ambiguité entre les termes “acoustique” et “élastique”. En langue anglaise, le terme
“acoustic” désigne aussi bien les ondes dans les fluides que dans les solides alors qu’en frangais,
nous lui préférons le terme “élastique” pour décrire les ondes se propageant dans les solides.

2.1.1.2/ LES ONDES ACOUSTIQUES

Dans un fluide continu, une perturbation mécanique donne naissance a une onde acoustique. Si u
est le déplacement local des molécules du fluide et op la variation de pression associée (p(f) =
Po + 6p), une onde acoustique sera définie par 1’équation :
0*u *(6
— —cAu=0 ou (0p)
or? or?

- c*A(6p) =0 (2.3)

Dans ce cas la célérité peut s’écrire ¢ = (po)()‘% ol pg est la densité du fluide et y sa compres-
sibilité. Dans I’eau, ¢ prend la valeur 1480 m/s, alors que dans I’air, elle sera de 343 m/s. Nous
considérons, en général, le cas d’une onde plane et harmonique, c’est a dire une onde dont le front
est considéré comme un plan infini (cf. figure 2.1). La solution de 1’équation d’onde acoustique
u(t, r) est alors donnée par :

u(t,r) = it @R, (2.4)

ou w = 2xf est la pulsation et k le vecteur d’onde définissant la direction de propagation.

Une onde acoustique est caractérisée par sa longueur d’onde A, sa célérité c et par son amplitude i.
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Une caractéristique importante des ondes acoustiques dans un fluide idéal est qu’elles n’admettent

que la polarisation longitudinale, c¢’est-a-dire que les déplacements sont paralleles a la direction de
propagation. Par conséquent, les ondes transverses ne se propagent pas du tout dans les fluides.
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FiGure 2.1 — Schéma représentatif d’une onde plane harmonique

2.1.1.3/ LES ONDES ELASTIQUES
Dans le cas des ondes se propageant dans les solides, nous parlons alors d’ondes élastiques. Celles-
ci sont des ondes mécaniques dites progressives : elles transportent de I’énergie sans transporter
de matiere. Les matériaux solides ont des propriétés élastiques lorsqu’ils sont soumis a de faibles
contraintes, ils obéissent par conséquent a la loi de Hooke [76]. Une onde élastique induit un
changement relatif de la position des atomes du matériau par rapport a leur position d’équilibre, il
s’agit d’une déformation de la maille cristalline [77]. Cette déformation engendre une contrainte
mécanique non uniforme qui, a son tour, génere un moment mécanique dans son voisinage donnant
naissance a une déformation mécanique, et ainsi de suite [78]. Dans le cas des ondes élastiques

dans un solide, nous considérons deux grandeurs tensorielles :
e Le tenseur des contraintes mécaniques T7;;. I1 s’agit d’une force a trois composantes exercée

sur un élément de surface repéré par les composantes de sa normale.
e Le tenseur des déformations S;; correspondant au déplacement de deux points matériels

voisins.
(2.5)

S, = 1 Ou; 8Mj
Y 2 6xj axi

L’équation d’onde est directement déduite de la conservation de la quantité de mouvement issue

de deuxiéme loi de Newton :
(2.6)

Pu;
Ui =pF+VT,'j

o0r?

En I’absence de forces extérieures, cette relation devient :
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ﬁzui

La relation entre les tenseurs des contraintes mécaniques et celui des déformations est donnée par
la loi de Hooke généralisée :

Tij = cijuSu (2.8)
avec c;ji le tenseur des rigidités de rang 4 ayant donc 3% = 81 composantes.

Pour des raisons de symétrie expliquées dans le livre de référence de Royer et Dieulesaint [81]],

nous avons :

Tij=Tji et S =Sk

(2.9)
Cijkl = Cjikl €t Cijkl = Cijlk
La loi de Hooke peut donc s’exprimer par :
ouy
T;; = Cijkla_xk (2.10)

En appliquant la loi de Hooke dans 1’équation I’équation d’onde élastique dans un milieu
anisotrope peut étre décrite par la formule[2.11]:

82u[ (921/!1

ouwi_ o Fw 2.11
a2 M Bx; oy 11)

En considérant des ondes planes harmoniques de la forme u;(¢,7) = #; ¢’C~5"") avec s la lenteur
de I’onde définie comme I’inverse de la vitesse s = 1/v = k/w, nous obtenons alors I’équation de
Christoffel [81]].

pit; = s*ciju nj g iy (2.12)

En introduisant le tenseur symétrique de Christoffel I'; = c¢;ji; nj ni, I’équation devient un
probleme aux valeurs propres donné par :

pbi; = s> Ty iy (2.13)
C’est cette derniere forme qui est utilisée dans les simulateurs et calculateurs numériques afin
d’étudier les modes de propagation.

Deux types d’ondes élastiques peuvent étre distinguées : les ondes de volume et les ondes de
surface.
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2.1.2/ LES ONDES ELASTIQUES DE VOLUME

Ces ondes élastiques se propagent dans tout le volume d’un solide homogene. Dans un solide
isotrope, I’équation de propagation peut étre décomposée en deux parties indépendantes donnant
naissance a deux ondes (ou modes). La premiere est de polarisation longitudinale, correspondant
a une suite de compressions et de dilatations. La seconde est une onde transversale ou de cisaille-
ment. Dans le cas d’un solide anisotrope, tel un cristal, 1’équation de propagation admet trois
solutions et donc trois ondes (ou modes) élastiques [82]] : une onde majoritairement longitudinale
et deux modes majoritairement transversaux.

Dans les ondes longitudinales, les déplacements sont colinéaires a la direction de propagation :
K || & (cf. ﬁgur. Ce type d’onde existe aussi bien dans les solides que dans les fluides. Comme
ce sont des ondes de volume, elles ne se propagent que dans un milieu homogene. Les ondes de
ce type, appelées aussi P, sont dites de compression car leur déplacement est lié¢ a une variation de
volume [83]].

Compressions Dilatations

déplacements
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Direction de Propagation
> Onde P

Ficure 2.2 — Représentation d’une onde longitudinale.

Les ondes transverses, appelées aussi ondes S, sont des ondes de cisaillement (cf. ﬁgur. A
I'instar des autres ondes de volume, elles se propagent uniquement dans un milieu homogene
mais contrairement aux ondes de type P, le déplacement n’est pas lié a une variation de volume.
Dans les solides isotropes, deux polarisations orthogonales ayant les mémes fréquence, direction
et vitesse de propagation coexistent : nous parlons dans ce cas d’ondes dégénérées. Dans le cas des
solides anisotropes en revanche, les deux modes de cisaillement sont distincts : I'un est horizontal
et I’autre est vertical.

Lorsqu’une onde élastique passe a travers 1’interface entre deux milieux d’impédances acoustiques
différentes, deux nouvelles ondes apparaissent : une onde réfractée passant dans le second milieu
et une onde réfléchie dans le premier. Ce mécanisme, similaire a celui des ondes optiques, obéit a
la loi de Snell-Descartes [84] : _ _

sinf _ sm@’, (2.14)
14 |4

V et V' étant respectivement les vitesses de propagation des ondes incidente et réfléchie et 6, 6’

les angles correspondants. En outre, lorsqu’une onde longitudinale atteint 1’interface entre deux
milieux, une partie de I’énergie peut susciter un mouvement de particules dans la direction trans-
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Onde S déplacements

Direction de Propagation )

Ficure 2.3 — Représentation d’une onde transverse.

versale et donner ainsi naissance a une onde de cisaillement. Par conséquent, a I’interface entre
deux milieux isotropes, une onde de polarisation longitudinale pure incidente (Vy, 8;) donne nais-
sance a deux ondes réfléchies (une longitudinale V;,, 6) et une de cisaillement V¢, , 63) ainsi qu’a
deux ondes réfractées (une longitudinale Vi,, 6, et une de cisaillement Vs,, 64). Ce phénomene
est schématisé dans la figure [2.4] Dans le cas de milieux anisotrope, trois ondes réfléchies et trois
ondes réfractées (deux ondes de cisaillement et une onde longitudinale) seront créées. Il est a noter

que dans tous les cas, la fréquence et la projection du vecteur d’onde sur I’interface sont conservées

1831.

milieu 1

milieu 2

FiGure 2.4 — Schéma de réflexion/réfraction d’une onde longitudinale a I’interface entre deux milieux iso-
tropes

2.1.3/ LES ONDES ELASTIQUES DE SURFACE

Une onde de surface correspond a une solution de I’équation d’onde respectant les conditions
aux limites sur la surface d’un milieu semi-infini surmonté du vide. Ce sont donc des ondes pour
lesquelles les déformations du matériau sont induites uniquement en surface, dans une épaisseur
limitée a quelques longueurs d’ondes, leur amplitude diminuant exponentiellement dans la profon-
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deur du volume. Les ondes de surface engendrent deux types de déformation. L’ une est longitudi-
nale et I’autre transverse. Le type de déformation dépend de la nature du milieu et de la source de
I’excitation. Dans ce travail, seulement deux types d’ondes élastiques seront étudiées : les ondes
de Rayleigh et les ondes de Love. Il existe toutefois d’autres types d’ondes de surface notamment
les ondes de Lamb [85] ou les ondes de Bleustein-Gulyaev [86].

2.1.3.1/ ONDES DE RAYLEIGH

C’est en 1885 que John William Strutt, plus connu sous le nom de Lord Rayleigh, démontra
mathématiquement I’existence de ces ondes, nommées d’apres lui, en étudiant la propagation des
ondes élastiques dans les solides dans le cadre de I’activité sismique terrestre [87]. Ce sont des
ondes de surface qui peuvent exister aussi bien dans les solides que dans les fluides (mouvement
des vagues par exemple). Ces ondes peuvent se propager dans un milieu isotrope ou anisotrope.
Leur énergie évolue en profondeur dans le volume approximativement suivant la loi [2.15] [88].

E e 21, (2.15)

ou A et y sont respectivement la longueur d’onde et la position dans le volume. Cette relation
permet de montrer que la majeure partie de I’énergie est confinée dans une profondeur équivalente
a quelques longueurs d’ondes sous la surface. Ces ondes ont également la capacité a se propager
sur la surface avec de faibles pertes. En effet, leur énergie décroit en % Leur polarisation est dite
elliptique car le déplacement a une double composante : 1I’une est longitudinale et 1’autre transverse
verticale déphasées de 5. La déformation du matériau se produit dans le plan sagittal, défini par
la direction de propagation et la normale a la surface du matériau (cf. figure 2.5). Les ondes de
Rayleigh se distinguent aussi par le fait qu’elles sont non-dispersives, c’est-a-dire que leur vitesse
de propagation ne dépend pas de la fréquence [82].

Onde de Rayleigh

déplacements
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>

Direction de propagation

Ficure 2.5 — Représentation de ’onde de Rayleigh. La direction de propagation est indiquée par la fleche
alors que le déplacement ponctuel, de nature rétrograde, est représenté par 1’ellipse.
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2.1.3.2/ OnNpEs DE LoVE

Les ondes de Love, découvertes par le géophysicien anglais Augustus Edward Hough Love en
1911 [89], désignent un mode de polarisation transverse d’une onde de surface dispersive [79]
dans un substrat composite [83]]. Ce type d’onde se propage dans I’interface entre une couche
isotrope, dite guidante, et un substrat. Comme le montre I’image de la figure [2.6] cette onde est
purement de type transverse horizontale couramment notée SH.

Mouvement des particules

Love

Ficure 2.6 — Représentation du mouvement des particules par rapport a la direction de propagation dans le
cas d’une onde de Love.

L’onde de Love est guidée a la surface inférieure de la couche et continue a se propager a condition
que I’onde diffractée soit évanescente dans le volume [82]]. Par conséquent, la vitesse de I’onde de
Love sera comprise entre Vr et Vr qui sont respectivement les vitesses d’ondes transversales de
volume du substrat et celle de la couche guidante. L’apparition des ondes de Love nécessite alors
que la vitesse de I’onde dans le substrat soit supérieure a celle de la couche guidante (cf. figure

27).

L’amplitude des déplacements décroit exponentiellement dans la profondeur, mais contrairement
aux ondes de Rayleigh, ce déplacement n’est pas lié a une variation de volume. Ce type d’onde
est particulierement redouté en sismologie car il provoque un ébranlement horizontal causant de
nombreux dégéts [83]).

2.2/ PIEZOELECTRICITE

2.2.1/ DEFINITION

L’origine étymologique du terme piézoélectricité vient du mot grec “piézein” signifiant presser. La
piézoélectricité est la propriété qu’ont certains matériaux cristallins a se charger électriquement
lorsqu’ils sont soumis a une contrainte mécanique et inversement. Cet effet est dii a la struc-
ture méme de ces matériaux. Pour qu’un cristal soit piézoélectrique, il doit présenter une dis-
symétrie dans la disposition des charges électriques. Sous 1’effet d’une contrainte mécanique, les
centres des charges positives et négatives vont se déplacer générant une tension proportionnelle a
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Ficure 2.7 — Représentation d’une onde de Love se propageant a 1’interface entre une couche guidante et
un substrat [83]].

la contrainte exercée. Ce phénomene est appelé effet piézoélectrique direct. Si une tension est ap-
pliquée a ces mémes matériaux, la structure cristalline change et une déformation est engendrée.
Nous parlons dans ce cas d’effet piézoélectrique inverse. Sur la figure [2.8] sont schématisés les
effets piézoélectriques direct et inverse.

Application d’une contrainte T

Apparition de charges électriques

Effet piézoélectrique inverse

Déformation mécanique

|
|
l
! —
| Application d’un champ électrique E
:
|
|
|
|
|

Ficure 2.8 — Schéma de principe des effets piézoélectriques directe et inverse

Ce sont Pierre et Jacques Curie qui découvrirent, pour la premiere fois, 1’effet piézoélectrique
direct en 1880 [90}[91]]. En 1881, Gabriel Lippmann prédit I’existence de I’effet inverse [92]] mais
ce fut encore les fréres Curie qui le prouverent expérimentalement quelque temps apres [93]].

La piézoélectricité a été, pendant plusieurs années, un sujet d’étude et de recherche uniquement.
Mais en 1917, durant la Premi¢re Guerre Mondiale, Paul Langevin appliqua pour la premiere
fois ce principe a 1’aide de transducteurs a quartz pour I’émission et la détection sous marine.
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Il s’agissait du développement du tout premier sonar. Quelques années plus tard, Walter Cady
réalisa le premier oscillateur a quartz [94] relangant ainsi 1’intérét pour cette technologie. Au fil
des ans, le nombre de dispositifs utilisant la piézoélectricité a sans cesse augmenté. Les résonateurs
piézoélectriques sont présents dans quasiment n’importe quel systeéme électronique (montre,
téléphone ...). En effet, leur faibles pertes permettent d’emmagasiner de 1’énergie élastique pendant
un grand nombre d’oscillations de I’onde, donnant donc la possibilité d’obtenir des fréquences tres
pures. Les matériaux piézoélectriques servent également a 1’élaboration de capteurs notamment de
température ou de pression mais également d’actionneurs tres précis. Par ailleurs, nous verrons au
cours de la lecture de ce manuscrit que I’effet piézoélectrique est fondamental dans I’utilisation
des dispositifs & ondes élastiques que ce soit pour une application capteurs ou filtres.

Les propriétés piézoélectriques sont naturellement présentes dans beaucoup de matériaux cristal-
lins. Le plus connu d’entre eux est le quartz. Nous pouvons également citer la tourmaline, la to-
paze, le sel de Rochelle, le sucre, ... etc. Des matériaux piézoélectriques de syntheése ont également
été développés comme le PZT, le niobate de lithium, le tantalate de lithium, 1’orthophosphate de
gallium, la langasite, la langatate ... [935]].

2.2.2/ CARACTERISTIQUES DES MATERIAUX PIEZOELECTRIQUES

La capacité des matériaux piézoélectriques a convertir I’énergie mécanique en énergie électrique,
et vice-versa, est caractérisée par le coefficient de couplage électromécanique k [88]] :

E E
k= |~ oy k= = (2.16)
Eelec Emeca

selon que potentiel électrique est appliqué en entrée ou la contrainte mécanique. Ce coefficient de
couplage électromécanique est généralement exprimé au carré k? :

E
k? = 2 (2.17)
Eeclec
L’équation peut étre remplacée par celle de la norme MEEE[T] utilisant les fréquences de
résonance et d’anti résonance f; et f, [96]. Cette problématique est traitée en détail dans le livre
de Michel Brissaud sur les matériaux piézoélectriques [97].

2
2_7T_fr_fa
CTETT

(2.18)

Le couplage électromécanique dépend du matériau piézoélectrique et de la coupe cristalline choi-
sie. Dans le tableau sont donnés les coefficients k> des coupes cristallines des matériaux
piézoélectriques couramment utilisés.

1. Institute of Electrical and Electronic Engineers
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Matériau Coupe k>
Quartz AT 0.14 %
LiNbO3 Y-Z 4.8 %
LiNbO3 Y+128°-X 55%
Li;TaO3 Y+36°-X 7.25 %

TasLE 2.1 — Tableau indiquant les coefficients de couplage électromécanique dans les matériaux usuels [98]].

2.2.3/ PROPAGATION DES ONDES ELASTIQUES DANS LES SOLIDES PIEZOELECTRIQUES

Les matériaux piézoélectriques sont composés de cristaux anisotropes. Les ondes élastiques s’y
propagent en ayant trois composantes provenant des trois degrés de liberté u;. A travers 1’effet
piézoélectrique, un quatrieme degré de liberté vient s’ajouter dans I’équation d’onde donnant nais-
sance a une quatrieme composante : le potentiel électrique ¢ [83]. Un champs électrique dérivant
d’un potentiel, E; = —g—)‘fk, vient donc s’ajouter a la loi de Hooke :

Tij = cijuS 1 — exijEx (2.19)
Dj=ejuSu— ik

ol ¢;i; est le tenseur des constantes piézo€lectriques, D le déplacement €lectrique et € le tenseur
des constantes diélectriques.

L oD
Le matériau étant non conducteur, aTj = (. Nous obtenons alors les formules :
J

%u; 0%y, 0%
g _ ~ 2.20
Por = Mo ax Moo (220)
et
5 bz
Y e 9 _o 2.21)

Oxj0xy G Oxj0x B

Dans le cas des ondes planes harmoniques, les équations précédentes peuvent se mettre sous la
forme :

A 2 ~ A

=5 Lty +y;
PU; A( il U] 7¢) (222)
Yilly = ¢

avec y; = ey nj ng et & = g, n;j ni. Au final, en éliminant le potentiel ¢ et en introduisant, comme

pour le cas non-piézoélectrique, le tenseur de Christoffel aux constantes durcies I';;, est obtenue
I’équation aux valeurs propres [83] :

piti = s> Ty iy od Ty =y + 28 (2.23)
E
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2.3/ LES CAPTEURS A ONDES ELASTIQUES

Comme expliqué précédemment, les matériaux piézoélectriques sont utilisés pour de nombreuses
applications : actionneurs, résonateurs ... etc. Une des applications importantes est celle des cap-
teurs. Dans ce cas, I’effet piézoélectrique inverse est utilisé pour générer les ondes élastiques a
partir d’une tension électrique et I’effet direct sert, quant-a lui, a récupérer les signaux électriques
générés a partir des déformations des matériaux.

N

Ce type de capteurs a ondes élastiques a I’avantage d’offrir de nombreuses caractéristiques
intéressantes. Tout d’abord, étant de petites dimensions, ceux-ci peuvent étre fabriqués collective-
ment a partir de wafersE]en utilisant les technologies disponibles en salle blanche. Celles-ci rendent
possible leur réalisation a faible cofit et en grande quantité. Ensuite, ces matériaux piézoélectriques
permettent d’utiliser les capteurs a des températures relativement élevées : 300°C voire 1500 °C
[99] 100]]. Leur aspect passif les rend treés peu gourmands d’un point de vue énergétique et leur
permet aussi d’étre potentiellement interrogeables a distance [[101} [102]]. En outre, les matériaux
piézoélectriques ont la particularité d’étre peu sensibles aux champs magnétiques.

Les dispositifs basés sur les ondes élastiques permettent de détecter de maniere précise les pertur-
bations mécaniques. Leur sensibilité, exprimée en cm?/g, est donnée par la relation qui relie
un décalage relatif de fréquence % a la masse ajoutée Am sur la surface active A des capteurs. De
la sorte, il est possible de mesurer la masse déposée sur la surface du capteur par 1’intermédiaire
d’une mesure fréquentielle.

Af A
S = —f— (2.24)

fo Am
Ces capteurs exploitent soit la propagation des ondes élastiques de volume soit celle des ondes
élastiques de surface. Nous présentons d’abord de maniere succincte les capteurs a ondes de vo-
lume pour ensuite étudier en détail ceux fondés sur les ondes de surface qui sont 1’objet de cette

these.

2.3.1/ CAPTEUR A ONDES ELASTIQUES DE VOLUME

Les dispositifs a ondes de volume, appelés aussi courammentMﬂ exploitent comme leur nom
I’indique, les ondes élastiques qui se propagent dans tout le volume du substrat. Pour générer ces
ondes, il est nécessaire d’exciter ces dispositifs via des électrodes pleines situées de part et d’autre
du substrat. La configuration généralement retrouvée est celle de “résonateur”. Dans ce cas, c’est
la mesure de la variation de fréquence qui permet de remonter au mesurande. Dans cette section
sera présenté trois types de dispositifs a ondes de volume. D’abord le plus largement utilisé, en

I’occurrence la microbalance a quartz ou ensuite le FBAR[ et le[HBARP]

2. plaques ou tranches

3. Bulk Acoustic Waves

4. Film Bulk Acoustic wave Resonator

5. High overtone Bulk Acoustic wave Resonator
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2.3.1.1/ LA MICROBALANCE A QUARTZ

C’est en 1959 que Giinter Sauerbrey réalisa, pour la premiere fois, une détection gravimétrique
par le biais d’un dispositif a ondes de volume [103]. Sur la figure est présenté le principe
de mesure d’une Un potentiel, appliqué aux bornes des électrodes métalliques, va induire
un champ électrique dans le matériau piézoélectrique entrainant ainsi une déformation (cf. figure
[2.9). Cette déformation engendre la création d’une onde élastique se propageant dans le volume
de la balance a quartz avec une vitesse ¢ a la fréquence f (¢ = f.1). La vitesse dépend de la nature
du substrat piézoélectrique utilisé ainsi que de son orientation cristalline.

Electrodes substrat en
\ quartz

FiGure 2.9 — Schéma d’une microbalance a quartz (QCM))

3(¥) (mS)

6.03 6.05 6.07

Ficure 2.10 — Représentation de 1’effet de masse dans une microbalance a quartz.

Pour satisfaire les conditions aux limites nécessaires a la mise en place d’un phénomene de
résonance, le cristal doit étre excité avec un signal dont la fréquence correspond a un nombre
impair de demi longueurs d’ondes. Ainsi I’onde sera piégée par réflexion entre les deux inter-
faces substrat/air du disque piézoélectrique [104} [105]. Plusieurs modes peuvent étre excités mais
le mode généralement retenu est le mode de cisaillement d’épaisseur ou [ISMﬂ [106]. Si e est

6. Thickness Shear Mode
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I’épaisseur du disque, cette fréquence est donnée par I’équation [2.25]

_ @n+ 1Dy

e (2.25)

fr

Nous pouvons noter que la fréquence est dépendante de 1’épaisseur et donc limitée technologique-
ment par cette dernicre. Nous verrons, par la suite, que cela entraine également une limitation de
la sensibilité. Toutefois, certaines techniques d’amincissement permettent d’obtenir des épaisseurs
de I’ordre de 10 um atteignant ainsi des fréquences de 1’ordre de 100 MHz [107].

La sensibilité gravimétrique étant définie par la relation celle-ci peut étre déterminée par
expérience en mesurant le décalage en fréquence correspondant a une masse connue. Une fois la
sensibilité du capteur déterminée, la masse absorbée par le dispositif peut étre estimée en mesu-
rant le décalage de fréquence obtenu. La difficulté de cette approche est la détermination de la
sensibilité uniquement par expérimentation : mesurer A f connaissant Am. Dans ses travaux pion-
niers, Sauerbrey a utilisé une autre approche. Celle-ci consiste a considérer la matiere ajoutée non
comme une variation de masse Am sur une surface A mais plutét comme une variation d’épaisseur
Ae ayant une densité p sur cette méme surface A. La variation de masse peut donc s’exprimer

comme :

Am=pAe A (2.26)
En simplifiant A, la nouvelle expression de la sensibilité devient :

AL (2.27)

Jo 'pAe
Si 1a[QCM ] fonctionne a une fréquence f; correspondant a une longueur d’onde A = 2 X e ol e est
I’épaisseur du disque (cf. figure[2.9)), 1a sensibilité dans ce cas sera donc donnée par :

Af 2
= —f— (2.28)
fo pAd
Si nous supposons que Ae est petit devant e (Ae < e), nous pouvons donc admettre que la vitesse

de I’onde reste la méme pour une épaisseur e ou e + Ae donc ¢ = cste. A partir de 1a, nous pouvons

travailler avec I’hypothese que % = % car ¢ = fA. Sinous remplagons % par % dans I’équation
2.28]:
Al 2 2
= - = 2f (2.29)
A pAl pc

Nous nous retrouvons donc avec une expression de la sensibilité ne contenant pas les termes Af
et Am qui ne sont définissables qu’expérimentalement. L’ expression ne dépend alors que des

propriétés physiques de la et de la fréquence.
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2.3.1.2/ FBAR

Le [FBAR est un dispositif a ondes élastiques de volume semblable a la QCM. C’est au début
des années 1980 que Lakin et Wang présenterent pour la premiere fois cette structure [108] [109]].
Nous pouvons également citer les travaux de Grudkowski et al. qui développerent un résonateur
fonctionnant dans la gamme comprise entre 200 et 500 MHz [110].

Electrodes Electrodes

e=Qn+ 1%

Couche Piézo Tm Couche Piézo

NP

Miroir de Bragg

Cavité

() (b)

FiGure 2.11 — Schéma d’un résonateurs [FBAR|avec un miroir de Bragg (a) et une cavité (b) [[L1L]].

Un résonateur de type [FBARI peut atteindre des fréquences de fonctionnement allant de 1 a 10
GHz (typiquement 2 GHz). Une étude menée pour caractériser la sensibilité gravimétrique d’un
résonateur FBAR a base d’lmﬁﬂ a démontré une sensibilité pouvant atteindre 3000 cmz/g [112].
Sur le plan technologique, la couche mince piézoélectrique est en général obtenue par un dépot
sous vide ou plus rarement par rodage et report sur substrat. Cette couche étant mince et donc
fragile, elle nécessite une structure de support inutile dans la cas de la[QCM] (cf. figure 2.11)). La
couche piézoélectrique se trouve isolée du substrat qui la supporte afin de confiner I’énergie en
son sein. Cette isolation est réalisée de deux fagons :

e La premiere approche est celle de la structure appelée [SEﬂ Elle consiste a réaliser
un empilement de couches d’impédance acoustique forte et faible (rapport d’impédance
supérieur a 3) alternativement en face arriere du résonateur [[113]]. Il est ainsi possible de
réaliser un miroir de Bragg permettant de confiner I’énergie dans le résonateur. Cette struc-
ture est représentée dans la figure [2.11](a).

e La seconde, schématisée dans la figure (b), consiste a fabriquer le résonateur sur un
substrat puis a éliminer ce dernier afin de créer une cavité en face arriere. Le couplage
électromécanique avec le gaz contenu dans la cavité se trouve alors quasiment nul (rayon-
nement presque nul). Le silicium constitue le matériau le plus couramment utilisé en tant
que substrat car aisément gravable via la technique de gravure profonde MH

7. Nitride d’aluminium
8. Solidly Mounted Resonators
9. Deep Reactive Ion Etching
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2.3.1.3/ HBAR

Un résonateur [HBARI est un dispositif a ondes élastiques de volume constitué d’un matériau cris-
tallin minimisant les pertes acoustiques, pompé par un transducteur en film mince. D’une structure
similaire a celle des le se compose d’une couche piézoélectrique déposée sur un
substrat choisi pour ses faibles pertes acoustiques, ce qui permet de maximiser le facteur de qualité
de la résonance [[114]. La couche piézoélectrique définit I’enveloppe de la réponse correspondant
a I’étendue spectrale de la pompe (cf. figurg2.12)). Le spectre de raie est quant a lui engendré par
la cavité constituée par le substrat au sein duquel toutes les harmoniques (ou modes) paires et im-
paires sont excitées. L’ écart fréquentiel entre ces modes est principalement dicté par les conditions
de résonance au sein de la cavité. La génération d’une multitude de résonances constitue un avan-
tage dans le cadre d’une montée en fréquence mais la proximité des résonances rend plus délicate
leur exploitation.

Moor et al. ont été les premiers a utiliser des résonateurs[HBARIdans des oscillateurs en 1981, a des
fréquences allant de 1 a 5 GHz [[115]]. Des études ont suivi pour étudier leur stabilité fréquentielle
[116,[117]. Les[HBARI ont également été utilisés pour des applications de filtrage [118]].

Dans le cadre d’une application capteur, il est donc envisageable de sonder les propriétés acous-
tiques d’une couche sensible, déposée en surface du HBAR, sur différents points de son épaisseur.
La sensibilité gravimétrique (selon 1’approximation de Sauerbrey) ne varie pas selon 1’harmo-
nique. En revanche, la montée en fréquence n’est pas pour autant inutile. En effet selon J.M Friedt
et al. [119], la profondeur de pénétration sigma dépend directement de la fréquence de fonctionne-
ment du Une étude détaillée sur la sensibilité gravimétrique de ce type de dispositif a été
effectuée dans la these de doctorat de David Rabus pour la détection de gaz [114].

Couche Piézoélectrique mode 3 AF harmonique

L

mode 1

\

€piczo

Re(Y)

€substrat

Substrat

-€

Fréquence (Hz)

FIiGURE 2.12 — Schéma d’un résonateur a ondes de volume de type (2 gauche). Partie réelle de 1’ad-
mittance en réflexion de la structure (a droite) [[114]].
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2.3.2/ LES CAPTEURS A ONDES ELASTIQUES DE SURFACE

C’est en 1965 que White et Volmer ont mis au point, pour la premiere fois, une technique permet-
tant de générer des ondes élastiques de surface sur un substrat piézoélectrique [120]. Le principe
est schématisé dans la figure Un transducteur, formé de deux peignes interdigités (IIE:Els)
fabriqués d’un matériau conducteur, est déposé a la surface du substrat piézoélectrique. En appli-
quant une tension sinusoidale aux bornes des électrodes, il est possible de créer une onde élastique
en surface du dispositif par effet piézoélectrique inverse. La longueur d’onde associée A est définie
par la période électrique de I'TDTI Cette onde élastique de surface va pouvoir se propager avec une
vitesse ¢ = fA. Dans le domaine fréquentiel, la réponse impulsionnelle ou fonction de transfert de
ce genre de dispositif prend la forme d’un sinus cardinal [121]].

FTipy = sinc(%) (2.30)

Le nombre d’€électrodes influence directement la bande passante A f du transducteur Nbgires = Z—}
ou f. est la fréquence centrale de travail [78].

V+

onde de surface onde de surface

- —_—

période électrique
V-

FiGure 2.13 — Schéma d’un[[DT1

Depuis les travaux pionniers, les dispositifs fondés sur les propriétés de ces ondes ont fait 1’objet
de nombreux développements et sont maintenant largement utilisés a I’échelle industrielle pour di-
verses applications notamment dans le domaine du filtrage de fréquences. Les téléphones portables
en sont un exemple.

Contrairement aux ondes de volume, dont I’énergie se propage dans toute 1’épaisseur du substrat,
les ondes de surface sont caractérisées par une densité d’énergie localisée dans la couche superfi-
cielle avec une pénétration de seulement quelques longueurs d’ondes. Ce confinement d’énergie
est a ’origine de la sensibilité de ces dispositifs aux perturbations de surface qui se trouve &tre
I’intérét majeur de leur utilisation dans notre application.

10. Inter-Digitated Transducer
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Les ondes de surface sont donc sensibles a tout élément venant perturber les conditions locales
de propagation sur la surface, que ce soit une variation de masse, de température, de pression
... etc. De ce fait, les dispositifs a ondes de surface peuvent ainsi étre facilement utilisés comme
capteurs. N’étant pas sélectifs de nature, une fonctionnalisation de la surface des capteurs est
nécessaire pour permettre une interaction spécifique avec I’élément a détecter. Une couche de
palladium a, par exemple, été utilisée par D’amico et Palma pour détecter I’hydrogene en phase
gazeuse [122]]. Dans le cas de la détection du monoxyde de carbone (CO), la fonctionnalisation a
été effectuée par spray de corolles de cobalt dans le cadre des travaux de these de Meddy Vanotti

de I’équipe [111]] ; cette couche organique ayant des propriétés similaires a celles de
I’hémoglobine dans le sang.

Les capteurs a ondes de surface peuvent étre utilisés sous deux configurations différentes : les
résonateurs ou les lignes a retard.

2.3.2.1/ LES RESONATEURS SAW

Tout d’abord, un résonateur est défini, de fagon générale, par sa fréquence de résonance f, et son
facteur de qualité Q. Ce dernier représente le rapport des énergies emmagasinée et dissipée par le
résonateur. Ce facteur de qualité peut étre calculé a partir du spectre de conductance, représentant

la partie réelle de 1’admittance, par le rapport Q = % fé@a —, ol Ii’I‘jJIAJ représente la largeur de
' s R,

bande totale a mi-puissance, calculée a partir des fréquences correspondant a %X) (cf. figure

Dans les résonateurs a ondes élastiques de surface, des réflecteurs sont utilisés pour confiner I’onde

dans une cavité et créer ainsi un phénomene de résonance. Ces réflecteurs, schématisés dans la
figure [2.15] sont composés de miroirs périodiques fonctionnant a la condition de Bragg. Cela si-
gnifie que la période électrique du transducteur est égale a deux fois la période mécanique du
réseau d’éléments réflecteurs. Dans ce cas, ’onde de surface est renvoyée en phase vers le trans-
ducteur émetteur. Le dispositif présente alors une pureté spectrale liée au nombre de miroirs. Les
résonateurs a 433 MHz présentent des facteurs de qualité d’environ 10000 alors que ceux fonc-
tionnant a 2,45 GHz ont des Q compris entre 1500 et 3000 [[123]]. Dans une application “capteur”,
la modification d’un parametre physique, tel que la température ou la masse déposée en surface
du capteur, entraine une variation de la fréquence de résonance. Comme dans le cas des microba-
lances a quartz, une augmentation de la masse du systeme résonant entraine un décalage négatif
de la fréquence.

En outre, les résonateurs SAW ont 1’avantage de permettre la conception de dispositifs de taille
tres réduite. Dans le cas de dispositifs sans fils, leur distance d’interrogation peut atteindre jusqu’a
quelques metres ; cette configuration présentant moins de pertes que les lignes a retard décrites
dans la section suivante [124].
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Ficure 2.14 — Représentation de la conductance G permettant de déterminer la fréquence de résonance et le
facteur de qualité Q.

Réflecteurs
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FiGure 2.15 — Schéma de principe d’un résonateur a ondes élastiques de surface.

2.3.2.2/ LES LIGNES A RETARD.

Tout comme les résonateurs présentés ci-dessus, les lignes a retard, schématisées dans la
figure sont basées sur la transduction d’une onde de surface par I’intermédiaire de peignes
interdigités soumis a un signal électrique. La mesure est fondée sur la variation du temps de vol
de I’onde élastique de surface entre I'TDT] d’entrée et celui de sortie. L’ onde élastique se propage

11. Composants et Systemes Micro-Acoustiques
12. Full With at Half Maximum
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d’entrée v+ DTl de sortie
L

onde de surface
R ——

mesure du signal de sortie

FiGure 2.16 — Principe général des lignes a retard.

avec une célérité dépendante de la nature du substrat piézoélectrique ainsi que de sa coupe cris-
talline. En sortie de I'IDT], I’onde peut étre mesurée électriquement grice a I’effet piézoélectrique
direct. Lorsqu’une masse supplémentaire est présente sur le chemin de propagation, le temps de
vol se verra prolongé d’ou le nom de “ligne a retard”. Celles-ci offrent I’avantage, par rapport aux
résonateurs, de fournir une plus grande surface sensible.

Dans le cadre de nos travaux, nous nous sommes intéressés spécifiquement aux dispositifs a ondes
de Love et ceux a ondes de Rayleigh.

Principe de mesure :

Comme expliqué précédemment, la mesure est basée sur la variation du temps de vol de I’onde. La
longueur d’onde A est fixée par la structure des transducteurs et plus précisément, par la période
entre les électrodes. La fréquence de synchronisme d’un tel dispositif est définie comme étant le
ratio entre la célérité et la longueur d’onde f. = c/A. Le ralentissement de 1’onde, dii a un effet
de masse, implique donc directement une diminution de la fréquence ; la longueur d’onde restant
constante. La variation de célérité est donc estimable & partir d’'une mesure fréquentielle. Cepen-
dant, la réponse impulsionnelle de forme d’un sinus cardinal présente une courbe relativement
plate autour de la fréquence de synchronisme (cf. figure rendant difficile la détermination
d’une fréquence de synchronisme. Pour contourner cette difficulté, une mesure de phase sera
réalisée au lieu d’'une mesure de fréquence. En effet, la figure montre qu’il existe une re-
lation linéaire entre la phase et la fréquence du dispositif autour de la fréquence centrale. En
travaillant a fréquence constante, il est possible de déduire la variation de célérité a partir d’une
mesure de phase. Le choix de la fréquence de travail est schématisé dans la figure (en vert).
Cette fréquence peut étre différente de la fréquence centrale ou de synchronisme correspondant
a des pertes minimum ; celle-ci étant choisie de maniere a étre positionnée au milieu d’une zone
linéaire de la courbe de phase.

L autre intérét d’une mesure de phase est la dispense de réaliser un balayage en fréquence a chaque
mesure, permettant donc d’effectuer plusieurs mesures en moins d’une seconde.
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FiGure 2.17 — Principe général de la mesure de phase a fréquence constante.

Exploitation des ondes de Rayleigh :

Dans des dispositifs a ondes de Rayleigh, 1’énergie élastique se trouve concentrée en surface
sur une épaisseur d’environ 24, offrant ainsi une grande sensibilité aux perturbations de surface.
Celle-ci est dépendante de la fréquence des dispositifs. Ainsi, la sensibilité sera de 130 cm?/g pour
un dispositif fonctionnant a 97 MHz et de I’ordre de 450 cm?/g pour une fréquence de 200
MHz [126]]. Cet écart est expliqué par des effets de dissipation du mode dus & la présence d’un
corps quelconque sur la surface de propagation. C’est a la fin des années 1970 que Wohltjen et
Dessy ont utilisé, pour la premiére fois, ce type d’onde de surface pour une application capteur
[127]. Ce dispositif de type ligne a retard fonctionnait 2 34 MHz dans le cadre d’une application
de chromatographie en phase gazeuse. L’exploitation de ce type d’ondes est adaptée également a la
détection de gaz apres fonctionnalisation de la zone sensible [11T]]. Sur la figure 2.18]est présentée
la structure d’un dispositif a ondes de Rayleigh.

[DTd’entrée

de sortie

L .

Chemin de propagation L Substrat piézoélectrique

FiGure 2.18 — Schéma d’un dispositif a ondes de surface de type Rayleigh.
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Exploitation des ondes de Love :

Les ondes de Love sont tres utilisées dans les applications capteurs du fait de leur sensibilité gra-
vimétrique. Elles offrent aussi 1’avantage, grace a leur polarisation transverse (cf. section[2.1.3.2)),
de ne pas se propager dans les fluides ; ceux-ci n’admettant que les polarisations longitudinales (cf.
section [2.1.1.2)). Ce type de dispositif est ainsi adapté aux les applications en milieu liquide, étant
donné que le rayonnement est quasi-nul du fait du manque de couplage entre 1’onde et le liquide,
contrairement aux ondes de Rayleigh. Pour rappel, les ondes de Love sont créées par 1’ajout d’une
couche guidante sur la surface (cf. figure [2.19) ; la vitesse de propagation de I’onde transversale
devant y étre inférieure a celle dans le substrat piézoélectrique (cf. section [2.1.3.2)).

V Substrat Piézoélectrique ouche Guidante

FiGure 2.19 — Schéma d’un dispositif a onde de surface permettant la génération d’une onde de Love.

Par rapport aux ondes de Rayleigh, le grand intérét des ondes de Love réside dans le confinement
de I’énergie dans la couche guidante permettant ainsi de maximiser la sensibilité aux perturbations
de surface par effet de dispersion modale (dépendante de son épaisseur par rapport a la longueur
de I’onde acoustique). La profondeur de I’onde dans le substrat de pénétration est de 1’ordre de la
longueur d’onde. La sensibilité des capteurs gravimétriques a ondes de Love dépend, a la fois, de
la fréquence, de la nature de la couche guidante et de I’ajustement de son épaisseur par rapport a
la longueur d’onde [128].

Ce sont, dans les années 1990, que les premieres études sur les capteurs a ondes de Love appa-
raissent dans le cadre d’applications (bio)chimiques [129-132]. Au sein de I’équipe [CoSyMA| de
ces dispositifs sont utilisés depuis plusieurs années pour la détection de gaz toxiques
notamment I’acide fluorhydrique (HF) [133]] et le monoxyde de carbone (CO) [134]. Avec un guide
d’onde en silice, la sensibilité gravimétrique mesurée s’élevait alors & 160 cm?/g pour un dispositif
fonctionnant 2 100 MHz et 4 450 cm?/g pour une fréquence de fonctionnement de 200 MHz [126].

2.4/ ConcepPTION DE CAPTEURS SAW POUR LA MESURE DE PARTICULES FINES

Bowers et Chuan ont été les premiers a montrer ’intérét d’utiliser des dispositifs SAW] pour la
mesure de particules fines [133]. Dans leur article de 1989, ils ont démontré qu’un résonateur de
type[SAWIfonctionnant a 158 MHz permettait d’atteindre une sensibilité 266 fois supérieure a celle
d’une microbalance a quartz fonctionnant a 10 MHz pour la mesure de particules de 0,3 pum de
diametre. Depuis lors, la seule étude trouvée dans la littérature date de 2014. Hao et al. y montrent
théoriquement et numériquement la possibilité de faire de la détection de particules PM2,5 avec
un résonateur [SAW] fonctionnant 2 500 MHz [136].

Dans le cadre de nos travaux, le choix s’est porté sur une configuration de type ligne-a-retard. Ce
choix se justifie principalement par les dimensions de la zone sensible du dispositif. En effet, il a été
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présenté dans la section[2.3.1]que selon I’approximation de Sauerbey, la sensibilité est directement
proportionnelle a la surface de la zone sensible. Dans cette section seront alors développées les
étapes de conception de capteurs[SAW]a ondes de Rayleigh et a ondes de Love basés sur le principe
des lignes a retard.

2.4.1/ HYPOTHESE DE TRAVAIL

L’intérét des capteurs se situe au niveau de leur sensibilité aux perturbations de sur-
face. Celles-ci peuvent se traduire par deux effets antagonistes. Le premier est appelé effet gra-
vimétrique. Il se traduit par un ralentissement de 1’onde de surface induisant une diminution de
la fréquence de synchronisme ; la longueur d’onde A restant constante. Le second est appelé effet
élastique. Celui-ci se traduit par une augmentation de la vitesse de 1’onde. Cet effet élastique a
été exploité par Vanotti et al. pour la détection de I’hydrogene en phase gazeuse par des capteurs
[SAWI]a ondes de Rayleigh [137].

L’objectif de ce travail est la mesure de particules de matiere PM10 et PM2,5 de pollution at-
mosphérique. Dans le premier chapitre de ce manuscrit a été mentionné le fait que ces particules
sont, en grande majorité, des especes carbonées (cf. section[I.2.2)). Pour ce type de particules, 1’ef-
fet attendu est purement gravimétrique. L hypothese envisagée sera donc la suivante : les particules
adherent 2 la surface et forment une couche (cf. section [1.3.2)). Celle-ci, composée de particules
distinctes, ne sera pas parfaitement homogene mais le couplage entre la surface des capteurs et
I’accumulation des particules va provoquer un effet gravimétrique induisant ainsi le ralentissement
de I’onde de surface, mesurable dans notre cas, par un décalage négatif de la phase a fréquence
constante.

2.4.2/ CONCEPTION
2.4.2.1/ CHOIX DU SUBSTRAT

Le choix du substrat piézoélectrique peut étre fait en fonction de plusieurs parametres :

o le coefficient de couplage k2,
e les vitesses de propagation des ondes de surface,
o la dépendance a la température déterminée par le [CTH}

Dans le tableau [2.2] sont résumées les caractéristiques principales de substrats piézoélectriques
usuels.

Pour I’application visée dans ce projet et fort des connaissances acquises dans le laboratoire au
cours de nombreuses années, nous avons choisi de travailler avec un substrat piézoélectrique
en quartz. Celui-ci présente un faible coefficient de couplage électromécanique k> par rapport a

13. Coefficient de Température de la Fréquence
14. variation parabolique
15. variation parabolique
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Matériau Coupe k? (ppm/°C)
Quartz AT 0.14 % -0.035
Quartz ST-X 0.16 % -0.035
LiNbO3 Y-Z 4.8 % -94
LiNbO3 Y+128°-X 5.5 % -74
LiNbO3 Y+64°-X 11.3 % -72
LiNbO3 Y+41°-X 17.2 % -52

LiyTaO3 Y+112°-X 0.64 % -94

Li;TaO; Y+36°-X 7.25 % -94

TasLE 2.2 — Coeflicients de couplages électromécaniques dans les matériaux usuels [98].

d’autres matériaux piézoélectriques tel que le niobate de lithium (cf. tableau 2.2)). En revanche, il
offre I’avantage de posséder un coefficient de température [CTH quasi nul a la différence des autres
matériaux piézoélectriques présentés dans le tableau Le niobate de lithium (LiNbO3) aurait
constitué également un choix intéressant car son coefficient de couplage est beaucoup plus élevé
mais ce matériau est particulierement difficile 2 manier du point de vue technologique du fait de
ses propriétés pyroélectriques : un faible changement de température entralnant une variation de
polarisation électrique et par conséquent une déformation. En outre, son est compris entre
-52 et -94 ppm/°C.

Ainsi, notre choix s’est porté sur le quartz de coupe AT (YXIt)/36°permettant de générer une
onde de Love dont la vitesse de propagation est de I’ordre de 5100 m/s ou une onde de Rayleigh
aux alentours de 3100 m/s. Malgré son coefficient de couplage électromécanique relativement
faible k> ~ 0, 14%, cette coupe permet de compenser les effets de température aux environs de la
température ambiante (25°C) car elle présente un point de symétrie autour de cette valeur offrant
ainsi une meilleure stabilité thermique [138]].

Pour la couche guidante des dispositifs a ondes de Love, une couche en silice présentant une
vitesse de propagation de I’ordre de 3700 m/s et satisfaisant la condition de génération des ondes
de Love, a été choisie. Par ailleurs, des couche de résine photosensible ont été réalisés et étudiés de
maniere a confronter la sensibilité de ces dispositifs aux particules par rapport a ceux présentant
une couche en silice. Dans la suite de ce manuscrit seront présentées les expériences effectuées sur

ces deux types de couches.

2.4.2.2/ STRUCTURE DES TRANSDUCTEURS A PEIGNES INTERDIGITES

Au niveau des transducteurs a peignes interdigités (IDT), un mécanisme de réflexion interne di
a la présence des électrodes se produit. Les vitesses de propagation sur une surface métallisée ou
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non étant différentes, ceci a pour conséquence de créer une onde réfléchie (cf. section [2.4). Si
I’onde élastique va du transducteur d’entrée vers celui de sortie, I’onde réfléchie se propagera dans
le sens inverse. Cette méme onde sera aussi réfléchie en atteignant le transducteur d’entrée. Ce
phénomene, appelé triple transit, est schématisé dans la figure

Ve signal principal

signal de triple-transit

Ficure 2.20 — Phénomene de triple transit [121]].

Dans un transducteur chaque électrode réfléchit faiblement, mais la somme des ondes
réfléchies sur chaque peigne du transducteur donne naissance a une onde dont 1’amplitude est
significative.

Afin de s’affranchir de ce phénomene, une structure a double doigts A = 4p est utilisée. Dans cette
configuration, les ondes réfléchies sont en opposition de phase () et s’annulent les unes les autres
(cf. figure 2.21](a)) alors que dans le cas des transducteurs “simple-doigt”, les ondes réfléchies
s’ajoutent en phase car A = 2p (cf. figure 2.21](b)).

A (2n) A (2m)
1 1
2
3 2
4 3 —<AA
P @/2) P

(a) (b)

Figure 2.21 — Phénomene de réflexion dans les transducteurs : (a) structure simple-doigt ou 1’ad-
dition des signaux réfléchis est en phase entrainant la formation d’une onde réfléchie d’amplitude non-
nulle. (b) structure double-doigts ou les ondes réfléchies sont en opposition de phase et donc s’annulent
réciproquement
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2.4.3/ FABRICATION DES DISPOSITIFS

La fabrication des dispositifs se fait en 3 phases. Les wafers sont d’abord fabriqués en salle
blanche, ensuite les puces sont découpées individuellement pour enfin €tre montées sur circuit
imprimé.

2.4.3.1/ ETAPES TECHNOLOGIQUES DE LA FABRICATION DE WAFERS

La fabrication des dispositifs a été effectuée grace aux moyens disponibles au sein de la cen-
trale technologique Immm Les étapes du procédé photolitographique utilisées pour la
réalisation des lignes a retard, représentées sur la figure [2.22] sont les suivantes :

1- La premiere étape consiste a nettoyer le substrat afin de limiter les défauts liés aux impu-
retés présentes sur le wafer avant 1’enduction d’une résine photosensible. Ces impuretés Ce
nettoyage est effectué par plasma O,, des solvants (acétone, éthanol,..) ou attaque acide.

2- La deuxieme étape consiste a enduire le substrat avec une résine inversible, représentée en
jaune, nécessaire a I’obtention de flancs de résine inversés pour le lift-off. Cette opération
est réalisée par spin-coating ou centrifugation suivie d’un recuit permettant I’évaporation
des solvants présents dans la résine .

3- La résine est ensuite exposée aux rayons ultra violets a travers un masque dont les zones
opaques correspondent aux motifs métallisés sur le substrat en fin de procédé.

4- A ce stade, la résine exposée est a I’état d’acide carboxylique (représentée en bleu) car les
agents photo-actifs ont été activés.

5- La cinquieme étape est celle du recuit d’inversion entrainant la réticulation de la résine
insolée (représentée en rouge) qui devient alors quasiment insoluble dans le développeur.
Ce dernier étant composée d’une solution basique.

6- Une insolation pleine plaque est ensuite réalisée sans masque sur la totalité du wafer. Cette
étape permet d’obtenir une résine sous forme d’acide carboxylique aux emplacements des
motifs non insolés lors de I’étape 3.

7- A présent la résine nouvellement insolée se trouve sous forme acide sous les motifs
opaques du masque et sous forme réticulée sur le reste du wafer.

8- Le wafer est ensuite trempé dans le développeur entrainant ainsi la solubilisation des zones
de résine a I’état d’acide carboxylique.

9- L’aluminium est ensuite déposé par évaporation assistée par canon a électrons. Cette
méthode directionnelle permet notamment d’éviter la couverture par le métal des flancs
de résine.

10- Pour finir, la résine est éliminée via un bain d’acétone associé a des ultra-sons.

Les mémes masques ont été utilisés pour la réalisation des lignes a retard permettant la propagation
des ondes de Rayleigh et de Love. Il est a préciser que pour les dispositifs a ondes de Love,
I’orientation des sur le substrat présente un angle de 90°de maniere a permettre I’excitation
du mode transverse. La couche guidante de silice nécessaire a la propagation des ondes de Love

16. Mlcrofabrication pour la MEcanique, les Nanosciences, la Thermique et I’Optique
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Ficure 2.22 — Flow Chart de fabrication des lignes a retard [SAW]
est déposée par un procédé IEEZEDEl

2.4.3.2/ DECOUPE DES PUCES

Apres la fabrication du wafer, une découpe des puces est nécessaire pour permettre leur séparation.
Il en résulte la formation d’une interface substrat/air constituant une rupture d’impédance acous-
tique abrupte, source de réflexions parasites enclines a perturber la réponse du dispositif (cf. section
[2.4). La mesure se faisant avec un suivi de la phase a fréquence constante (cf. section[2.3.2.2)), il
est capital d’avoir la meilleure linéarité possible dans la relation phase/fréquence. Or ces réflexions
compromettent cette linéarité, introduisant alors une erreur dans la mesure de phase a fréquence
constante. Pour cela, il est nécessaire de minimiser ces réflexions soit en ajoutant un absorbant sur
les bord des dispositifs soit en effectuant des découpes inclinées (cf. figure 2.23).

50

10°

Découpe inclinée Découpe
droite

Ficure 2.23 — Représentation de la découpe inclinée des puces permettant la minimisation des réflexions
parasites.

Avec un angle de découpe de 5°, le chemin de I’onde réfléchie se trouve prolongé avec un décalage

17. Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposition
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de phase de 0,097 radians a chaque passage d’une paire de double doigts [111]. Par conséquent,
le signal réfléchi ne s’additionne pas en phase avec celui incident. Ceci est démontré de maniere
pratique en étudiant I’amplitude du parametre de transmission S»; du dispositif a I’analyseur de
réseau. Sur la figure[2.24] il est possible d’observer que les réflexions sont clairement réduites dans
le spectre d’amplitude entre une découpe normale a la direction de propagation et une découpe

inclinée.

20 —

[S21] (dB)

-80

-100 |~ —
I I I I I I I

120 125 130
Fréquence (MHz)

Ficure 2.24 — Amplitude du parametre de transmission pour des puces découpées de fagon droite sans
absorbant (en rouge), avec absorbant (en vert) et découpée de facon inclinée (en bleu).

2.4.4/ MONTAGE DES PUCES SUR CIRCUIT IMPRIME

Apres avoir été découpées et testées individuellement au testeur sous pointes, les puces sont
montées sur m au moyen de connections de type micro fils en or (technique dite de “wire
bonding”). Ensuite, des connecteurs de type E d’impédance 50 €2 sont mis en place permet-
tant la connexion des dispositifs SAW] avec les cibles coaxiaux nécessaires a la transmission des

signaux radio fréquence.

2.5/ REPONSE AUX PARTICULES

2.5.1/ EXPERIENCES DE VALIDATION DE LA DETECTION

Des expériences de validation de sensibilité des capteurs vis-a-vis des particules fines ont été
effectuées en collaboration avec le laboratoire Chimie-Environnement de Marseille (CCEPY). Le
but de ces expériences a été, d’une part la caractérisation de la sensibilité des capteurs SAW]| en
présence des particules, et d’autre part, de déterminer la configuration présentant la plus grande

18. Printed Circuit Board
19. SubMiniature version A
20. Laboratoire Chimie-Environnement
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Ficure 2.25 — Image par microscopie électronique a balayage des micro-soudures reliant le dispositif
SAW] au circuit imprimé.

sensibilité parmi trois dispositifs différents : un dispositif a ondes de Rayleigh et deux dispositifs

a ondes de Love ; I’'un recouvert d’une couche guidante en résine photosensible S1813 et I’autre
d’une couche de silice.

2.5.1.1/ PRESENTATION DU BANC

FIGURE 2.26 — Chambre VCE 100 disponible au [LCE] (Marseille) dans laquelle les capteurs ont été
testés.

Les trois capteurs a ondes élastiques de surface ont été positionnés dans une chambre de type
Mikron VCE 1000 contrdlée en température et en humidité (cf. figure 2.26).

Les capteurs sont interrogés simultanément en utilisant une carte électronique dédiée et développée
en collaboration avec par David Rabus, ingénieur de recherche dans 1’entreprise SEN-
SeOR. Cette méthode d’interrogation en boucle ouverte permet une précision dans la mesure de
phase de I’ordre de la dizaine de millidegrés [139].

Les particules générées et injectées dans la chambre sont issues de fumée de bougie. La concen-
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FiGure 2.27 — Evolution de la concentration en particules dans I’enceinte VCE 1000 lors de la génération
de particules issues de fumée de bougie mesurée par 11OPC]

tration des particules a I’intérieur de I’enceinte est mesurée a 1’aide d’un compteur optique (OPC).
Cependant, la quantité de particules générées n’est pas maitrisée ; la concentration monte tres rapi-
dement au moment de la génération et redescend aussitot que celle-ci est arrétée (cf. figure [2.27).
En étudiant les concentrations de particules mesurées a 1’aide de 1TOPC| les courbes PM 10, PM2,5
et PM1 sont confondues ; indiquant 1’absence de particules de diametre supérieur a 1 pm. Il est
alors possible de conclure que les particules générées par la fumée de bougie sont exclusivement
des PM1.

2.5.1.2/ RESULTATS ET INTERPRETATION

Sur la figure [2.28] sont représentées les réponses en phase des capteurs [SAW] placés a I'intérieur
de I’enceinte. La courbe verte représente la phase du capteur a ondes de Rayleigh. L’ amplitude de
réponse de ce type de dispositif étant inférieure au bruit de phase mesuré, nous avons considéré ce
capteur inadapté a la mesure visée. La courbe bleue représente, quant a elle, la réponse du capteur
a ondes de Love recouvert d’une couche guidante en résine. Celui-ci répond avec une diminution
de sa phase caractéristique d’un effet de masse. Enfin, la courbe rouge représente la phase du cap-
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teur a ondes de Love recouvert d’une couche guidante en silice. Ce dernier donne une réponse
quatre fois plus importante que celui avec un guide en résine. En outre, le temps de réponse, de
I’ordre d’une vingtaine de secondes, est suffisant pour les objectifs visés du projet PAIR] celui-
ci nécessitant une mesure tous les quarts d’heure. En effet, dés I’injection de faible quantité de
particules, il possible d’observer la variation de phase associée. Des 1’arrét de 1’injection des par-
ticules, réalisée quand la concentration est proche de 90 ng/m?, la phase des capteurs a ondes de
Love remonte ce qui signifie que les particules présentes en surface s’en détachent progressive-
ment. Lors du deuxieme cycle d’injection, le méme schéma d’adsorption/désorption caractérisé

par une descente/montée de la phase des capteurs a ondes de Love est observé.

136 I I I I I I 100
!"-
134 ;o 7 80
132 v ; "‘— ‘ _ mE
i % ) 60 oo
_ ; . =
g 130 ; Y 4 &
A~ r i' ) b
i | 40 %
; i 2
128 - .,' '.' _ 8
196 '-' ~ Love (résine)x“'-.,\ '_;' 20
~ i Love(silice) ”‘«.\ < B
i — Rayleigh R
i e Concentration
124 Lai | | | | | | 0
0 5000 10000 15000 20000 25000 30000 35000

Temps (secondes)

Fiure 2.28 — Evolution de la phase des capteurs SAW en présence de particules fines dans 1’enceinte VCE

1000.

De ces premieres expériences, les conclusions suivantes ont pu étre tirées. Tout d’abord, comme
nous 1’avons supposé dans 1I’hypothése de départ, les capteurs [SAW] sont capables de mesurer les
particules fines par effet gravimétrique. En outre, les capteurs SAW] a ondes de Love avec couche
guidante en silice ont montré une plus grande sensibilité gravimétrique que les autres capteurs
testés. Ceux-ci ont été capables de détecter les particules a des concentrations comprises entre 0 et
100 pg/m3correspondant 2 celles rencontrées en pollution atmosphérique. Ces capteurs sont donc
adaptés a la détection des particules fines et ont été retenus pour la suite des travaux.
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2.5.2/ INFLUENCE DE L’ EPAISSEUR DU GUIDE D’ ONDE EN SILICE SUR LA SENSIBILITE

Ces premieres expériences ont permis de valider I’ utilisation de la silice comme couche guidante
des dispositifs a ondes de Love. La couche de silice utilisée présentait une épaisseur de 1,8 um.
L’homogénéité du dépot, effectué par évaporation, est difficile a obtenir pour de telles épaisseurs.
Dans le but de simplifier le procédé et surtout de le rendre répétable pour une éventuelle commer-
cialisation du produit final, une épaisseur plus faible, de I’ordre de 0,8 pm, est préférable. Cepen-
dant, la sensibilité des dispositifs a ondes de Love dépend fortement de 1’épaisseur du guide. Pour
étudier cette influence, des simulations sont effectuées en utilisant les outils de calculs développés
au sein méme de 1’équipe au département Temps-Fréquence de 1institut
[140, [141]]. L’atout majeur de ces outils numériques est la possibilité d’obtenir un accord simula-
tion/expérience pour les dispositifs a ondes de surface. Une description détaillée du fonctionne-
ment de ces simulateurs est disponible dans la these de doctorat d’ Alexandre Reinhard [142]]. Le
modele de simulation consiste en un empilement de couches composé d’un substrat semi infini
de quartz de coupe AT, d’une couche guidante en silice et d’une troisieme couche d’or utilisée
pour reproduire I’effet de masse. Deux épaisseurs de silice seront simulées : 800 nm et 1,8 um.
Il est alors possible d’estimer la variation de vitesse de phase des ondes élastiques en fonction de
I’épaisseur de la couche d’or et d’en déduire la sensibilité gravimétrique pour les deux épaisseurs
de guide.
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FiGure 2.29 — Evolution de la vitesse de phase d’une onde de Love dans un guide de silice de 800 nm
d’épaisseur (en bleu) et 1,8 wm d’épaisseur (en rouge).

Sur la figure sont représentées les vitesses de propagation des ondes de Love dans des guides
de 1,8 um et 800 nm d’épaisseur en fonction de 1’épaisseur de la couche d’or additionnelle. A
partir de ces données, il est alors possible de calculer la sensibilité gravimétrique théorique des
dispositifs ainsi que I’évolution de celle-ci en fonction de la masse ajoutée (cf. figure [2.30). 11 est
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FiGure 2.30 — Evolution de la sensibilité gravimétrique d’un dispositif 2 onde de Love avec un guide de
silice de 800 nm d’épaisseur (en bleu) et 1,8 wm d’épaisseur (en rouge).

possible de constater que ces deux courbes présentent des valeurs de sensibilité proches. Dans le
but de vérifier ces résultats expérimentalement, une comparaison de la sensibilité de deux capteurs
a ondes de Love recouverts respectivement de 1.8 pum et 800 nm de silice a été réalisée en présence
de particules issues de fumée de bougie. La figure montre 1’évolution de la réponse en phase
de ces deux capteurs.

La baisse de sensibilité constatée entre ces deux réponses n’est effectivement pas significative.
Pour la suite de ce projet, il a donc été décidé de poursuivre les investigations en utilisant des
capteurs recouvert d’une couche guidante de 1’ordre de 800 nm permettant une meilleure
homogénéité de dépot et une répétabilité dans la fabrication.

2.6/ CoONCLUSION

Dans ce deuxieéme chapitre, nous avons présenté les caractéristiques des capteurs a ondes élastiques
de surface dédiés a la détection de particules. Pour cela, nous avons introduit les principes
généraux de la propagation des ondes élastiques dans les solides et en particulier dans les cristaux
piézoélectriques. Nous avons montré I’intérét de choisir la technologie pour notre applica-
tion, principalement du fait de leur sensibilité gravimétrique. Les différentes étapes de conception
de ces capteurs[SAW]ont été détaillées, notamment concernant le choix des matériaux, de la coupe
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Ficure 2.31 — Evolution des phases de capteurs SAW a ondes de Love recouvert de 1,8 pum (bleu) et 800
nm (rouge) de silice avec la concentration particulaire présente dans 1’enceinte.

cristalline ainsi que de la structure des peignes interdigités.

La sensibilité aux particules fines de ce type de capteurs a été validée expérimentalement. Les
capteurs a ondes de Love recouvert d’une couche guidante en silice ont été identifiés comme
les plus prometteurs. Pour des raisons technologiques, il a été nécessaire d’étudier I’influence de
I’épaisseur de silice et de la réduire pour faciliter sa fabrication.

Pour réaliser la discrimination des particules fines selon leur taille, un systeme de séparation des
particules est nécessaire en amont des capteurs. Le choix, la conception puis I’intégration des
capteurs SAW|dans un tel systeme fera 1’objet du chapitre suivant.



3

CONCEPTION D’ UN SYSTEME DE SEPARATION DE
PARTICULES PM2.5 eT PM 10

ans le chapitre précédent, les étapes de développement des capteurs [SAW] dédiés a la mesure

de particules ont été présentées. Le design choisi est celui des dispositifs a ondes de Love
recouvert d’une couche guidante en silice. La sensibilité de ceux-ci aux particules fines a été
démontrée expérimentalement. Ces capteurs, bien que sensibles, sont incapables de discriminer les
particules selon leur taille. Or, dans le cadre du projet[P”AIR] I’ objectif est de concevoir un systéme
de mesure et de différentiation des particules PM2,5 et PM10. Par conséquent, le systeme doit étre
en mesure de distinguer les particules selon leur taille. Un systéme de séparation de particules doit
donc étre placé en amont de ces capteurs. Ce troisieéme chapitre sera dédié a 1’élaboration d’un tel
systéme et présentera les différents éléments ayant permis sa conception.

Tout d’abord, seront présentées les caractéristiques des systemes de filtration et classificateurs iner-
tiels existants. Au vu des avantages et inconvénients de chacun, le systeme le plus fonctionnel sera
choisi. Le dimensionnement du systeme de séparation sera détaillé d’abord en se basant sur des
équations théoriques puis a travers des simulations numériques utilisant la méthode des éléments
finis. Lintégration des capteurs au sein du systeme sera €galement présentée. Celle-ci représentant
la partie la plus innovante de ces travaux. Un prototype, fonctionnant a un débit de 3 Lpm, a été
fabriqué au cours de cette these.

3.1/ CHOIX D’UN SYSTEME DE SEPARATION

Le systeme de séparation choisi devra permettre une différentiation en fonction du diameétre
aérodynamique (cf. section [I.4). De ce fait, le principe des classificateurs inertiels semble étre
le choix le plus approprié a la réalisation de la séparation en comparaison avec les filtres a fibres
ou a membranes (cf. section[I.5.2)). Dans cette catégorie, les cyclones et les impacteurs en cascade
sont les systemes les plus classiquement utilisés.

L’ objectif étant de séparer les particules de diametre inférieur a 10 um et 2,5 pm, le systeme
doit permettre la séparation simultanée de ces deux gammes de tailles. Or, il a été mentionné
précédemment que la séparation par cyclone n’offrait qu’un seul diamétre de coupure par débit de
prélevement défini. Cela signifie que I’utilisation des cyclones pour I’application visée implique

77



78 CHAPITRE 3. SEPARATION PM2,5 ET PM10

soit de mettre en place deux cyclones de géométrie différentes en cascade avec une seule pompe
de prélevement, soit de placer deux cyclones en parallele ainsi que deux pompes fonctionnant a
des débits différents. Dans les deux cas, le systéme obtenu ne pourrait pas correspondre aux cahier
des charges en termes de dimensions et de consommation.

Les impacteurs en cascade de leur coté, griace a leur systéme a étage permettent d’obtenir plusieurs
diametres de coupure dans un seul et méme systeéme et avec un seul débit de prélevement (cf.
section[I.5.2)). Notre choix s’est donc porté sur cette configuration pour la séparation des PM2,5 et
PM10. Certains impacteurs en cascade commerciaux, tel que le Dekati® PM10 Impactor présenté
dans le chapitre[I] présentaient les caractéristiques adéquates aux objectifs du projet mais leur prix
d’achat proche de 4000 € les rend inadaptés a la réalisation de ce dispositif. Par conséquent, il a
été décidé de concevoir un impacteur dédié spécifiquement a I’application visée.

3.2/ 'THEORIE DES IMPACTEURS

Apres I’étude originale de May en 1945 ou le principe des impacteurs a été initialement présenté
[[143]], c’est dans le début des années 1950 que les premieres études théoriques sur les impacteurs
en cascade ont été développées [144} [145]. Depuis lors, ces instruments ont été largement utilisés
et étudiés. Pour citer quelques travaux récents, Misra et al. ont développé un impacteur a débit
élevé et a faible pression [[146], Kwon ef al. de leur coté en ont congu un a cinq étages pour la
mesure de la pollution [147] et Demokritou et al un impacteur a huit étages également pour la
caractérisation des aérosols atmosphériques [148]].

Le principe global de la séparation des particules d’un aérosol par impaction est expliqué dans
la section I s’agit de déterminer la taille des particules pour laquelle les forces inertielles
deviennent dominantes par rapport a la force de trainée des particules dans le flux d’air due a la
friction. Au dela de cette taille, donnée par le diametre de coupure dsg, les particules quittent les
lignes de champs du flux d’air et impactent sur la plaque de collection. Ce mécanisme repose sur
le concept du nombre de Stokes.

Dans la section|1.3.3.5] a été introduite la notion de vitesse terminale de chute définie par :

_ ppdlz,CC y
ts — 1877 &,

ot C, est le facteur de Cunningham et 7 la viscosité de I’air. A partir de cette formule, le temps de
relaxation de la particule 7 est :

_ ppdlzycc
18y

Le nombre de Stokes sera défini, dans I’équation [3.1} comme le ratio :

Sk = (3.1)

S
D’
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ol § = Vp X 7 estle temps d’arrét d’une particule ayant une vitesse initiale Vg et D étant la
dimension caractéristique de la surface de collision.

Le nombre de Stokes est utilisé comme indicateur de I’importance des forces inertielles pour une
particule dans un aérosol. Nous distinguons deux cas de figure :

e Sile nombre de Stokes est tres petit (S < 1). Les effets inertiels sont négligeables.
e Si, au contraire, le nombre de Stokes se rapproche de 1, les effets inertiels deviennent plus
importants voire dominants.

Plaque d’impaction

Ficure 3.1 — Schéma du phénomene d’impaction sur un étage d’impacteur en cascade.

Dans un impacteur en cascade, chaque étage est composé de deux €léments caractéristiques : les
trous et la plaque d’impaction (cf. figure [3.1I). Tout d’abord, les trous sont positionnés dans la
partie supérieure de 1’étage, ils servent a accélérer le flux d’air. Dans la partie inférieure, se trouve
la plaque d’impaction, ou dite de collection, qui a pour rdle de recevoir les particules impactant
sur sa surface.

Dans un étage d’impaction, la distance caractéristique D de 1I’équation est définie par le
diametre des trous, noté W. Le nombre de Stokes, sera alors dans ce cas défini par la formule :

ppdf,CCV
T

ou V est la vitesse moyenne du flux a la sortie de I’orifice.

S ik (3.2)

Un impacteur en cascade est caractérisé par ses courbes d’efficacité (cf. figure (a)). Celles-
ci relévent I’efficacité de la filtration a chaque étage ainsi que les diamétres de coupure dsg ; ces
derniers correspondant a une efficacité de collection de 50%. En effet, comme expliqué dans le
chapitre[I] la séparation est d’autant plus efficace que la caractéristique est abrupte. Idéalement, la
courbe devrait étre parfaitement verticale.

Les étages d’impacteurs présentant des géométries similaires, c’est a dire ayant des orifices de
forme identique sur tous les étages, ont tendance a présenter des courbes d’efficacité confon-
dues si celles-ci sont tracées en fonction du nombre de Stokes (cf. figure (b)). De ce fait,
les diametres de coupure dso de ces étages correspondent tous a un seul nombre de Stokes appelé
nombre de Stokes critique ou S 50. Dans le cas d’orifices arrondis, le nombre de Stokes critique
sera S x50 =~ 0.24 [56]).
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Ficure 3.2 — Représentation de I’efficacité de collection des étages d’impaction : (a) en fonction du diametre
des particules, (b) en fonction du nombre de Stokes.

A partir de 1’équation le nombre de Stokes critique S50 peut étre exprimé en fonction du
diametre de coupure ds.
ppdz,CcV

oW (3.3)

S1kso =
Les trous étant de forme arrondie, la vitesse moyenne de flux dans les orifices peut étre exprimée
par :

0

V= m, (34)

ou Q est le débit d’air. En remplacant I’expression de V dans 1’équation le diametre des trous
W en fonction du diametre de coupure dsg, du nombre de Stokes critique S 450 et du débit Q

devient : ) ]
4 p,dz,C.0O\3
— (&)3 (3.5)
97N S uso
Ainsi, pour un étage comportant de multiple trous de méme diametre, nous avons :
4 p,d? C.O\3
= (&)z’ (3.6)
InmnSuso

n étant le nombre de trous.

Il est a noter que la théorie des impacteurs décrite dans ces équations ne prend aucunement en
considération les éventuels effets indésirables tels que les rebonds sur la plaque de collection et/ou
le ré-entrainement des particules. En effet, dans cette logique, toutes les particules impactant sur
les plaques de collection y restent collées. Dans le chapitre suivant, seront présentées les limites
d’une telle hypothese dans le cas pratique.
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3.3/ (CONCEPTION DU SYSTEME D’ IMPACTION

Pour la réalisation de I’impacteur [P’AIR] trois étages permettant la séparation de trois diameétres
de coupure différents sont nécessaires. La figure [3.3] présente le schéma du systeme attendu. 11
comprend :

e Un premier étage caractérisé par un diametre de coupure dsp=10 pum. Cet étage sert a
éliminer toutes les particules dont le diametre est supérieur a 10 um.

e Un deuxieme étage, appelé abusivement "PM 10", présentant un diametre de coupure dsp a
2,5 pum. Son rdle est de permettre la mesure des particules grossieres comprises entre
2,5 um et 10 um. Un capteur placé sur la plaque de collection permettra la mesure
des particules présentes dessus.

e Un troisieme et dernier étage servant a mesurer les particules fines dont le diametre est
compris entre 0,3 et 2,5 um. Le diameétre de coupure choisi a donc pour valeur 0,3 um. Un
second capteur[SAW] identique a celui placé au niveau de 1’étage précédent, sera positionné
sur cette autre plaque de collection.

Aérosol

* | d >10 um

—
dso = 10 pm —_—tttre

-
dsp = 2,5 pm Y( / 25um<d < 10 um
— e ® 0 0 o
SAW 1
dso = 0,3 pm —}( L 0,3 um<d <25 pm
o 0o 0 o o o i/
SAW 2

T

Ficure 3.3 — Représentation du systeme [P”AIR] comprenant les étages d’impaction et les capteurs SAW]

Pompe

La conception d’un tel systtme passe par plusieurs étapes. Dans un premier temps, seront
présentées les différentes étapes de dimensionnement des trois étages d’impaction. Ensuite, la
conception des plaques d’impaction capables d’intégrer les capteurs sera détaillée ; celles-ci
permettant de réaliser des mesures de particules en temps réel.
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3.3.1/ DIMENSIONNEMENT

Dans un soucis de compacité et de cofit, le débit choisi du systéme est de 3 Lpm. Dans la littérature
ainsi que dans le commerce, la majorité des impacteurs fonctionnent a des débits plus élevés, or
dans le cadre du projet[P”AIR] un effort particulier est effectué pour minimiser la consommation

en énergie.

Dans la phase de dimensionnement, plusieurs parametres ont été étudiés notamment :

e la forme des orifices

Le choix s’est porté sur des orifices de forme arrondie car plus facilement usinables. En
outre, la partie supérieure de ceux-ci sera de forme conique, facilitant ainsi le passage des
particules et limitant leur adhésion a I’entrée des orifices.

e la profondeur des trous

Cette profondeur est caractérisée par le ratio T/W (cf. figure[3.1). Si ce ratio est trop petit,
le temps nécessaire a I’établissement de la vitesse désirée peut ne pas étre atteint. La valeur
minimale donnée par Marple et Willeke est 7/W = 1 [149]. Toutefois, il a ét¢ montré
que cette valeur minimale reste relativement peu critique dans le cas d’orifices de forme
arrondie ayant une entrée conique.

e la distance plaque / orifice

L’influence de la distance entre les trous et la plaque d’impaction, caractérisée par le ratio
S /W (cf. figure[3.1)), a fait 1’objet d’une étude de la part de V. A. Marple dans un article du
Journal of Aerosol Science [[150]. Il y fait état que pour une valeur S/W > 0,5, la distance
S a peu d’influence sur ’efficacité de collection et sur les diameétre de coupure. En outre,
Marple et Willeke proposent comme valeur de référence S/W = 1 [149].

Nous avons montré précédemment que le nombre de Stokes critique pouvait s’exprimer en fonc-
tion du diametre W et du nombre de trous 7 ainsi que du diametre de coupure dsg sous la forme :

4 ppdgocc Q

3.7
971 nnW3 S

Stiso =

Pour un diameétre de coupure désiré, il apparait que 1’équation contient deux inconnues : W
et n. En d’autres termes, il existe un certain nombre de couples (W, n) satisfaisant cette équation.
Pour éliminer une de ces variables, il suffit d’introduire le nombre de Reynolds dans 1’équation.
Pour rappel, celui-ci correspond au ratio des forces inertielles sur celles de viscosité du flux :

Re=PYW _ 49 (3.8)
n annW

ou p est la masse volumique de I air.
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7::5] %e dans l’équation le nombre de Stokes critique en fonction du nombre

de Reynolds et le nombre de trous devient :

En remplacant W =

4 p,d? C.Q
S k50 = Ps0~ 3 (3.9
9 1 n n(4pQ/nnnRe)-
pour obtenir au final :
p,d2 Ccn’n’n’Re?
Suso = ——2° 7y (3.10)
9x16p3Q

Ainsi, a partir de ces équations et en imposant le nombre de Reynolds Re, il est possible de
déterminer un couple (W, n) correspondant.

L’influence du nombre de Reynolds sur I’efficacité des impacteurs a fait I’objet de plusieurs études.
Willeke et Marple préconisent un Re compris entre 500 et 10000 [[149]] alors que S.V. Hering donne
une valeur minimale de Re = 200 [56]. Bien que, selon Willeke et Marple, le nombre de Reynolds
puisse aller jusqu’a 10000, nous nous limiterons dans ce design a un nombre de Reynolds compris
entre 200 et 2500 de maniere a conserver un régime laminaire. Travailler en régime laminaire a
pour intérét de nécessiter moins de ressources lors des simulations numériques ; celles-ci feront
I’objet de la section suivante. La subtilité du dimensionnement se trouve donc dans le choix du
nombre de Reynolds. Le nombre de trous peut alors étre calculé a partir de 1’équation suivante :

9 x St5016p3Q2
Nreal = 3.11
real \/ppdgoCcnzané ( )

11 est nécessaire d’arrondir cette valeur #n,.,; afin d’obtenir un nombre # entier. Afin de minimiser

Perreur engendrée par cette opération, le nombre de Reynolds doit étre choisi de sorte que le
résultat de 1’équation [3.11]soit le plus proche possible d’un entier. Exemple :

Si nypeqr = 3.05 la valeur n = 3 est acceptée car err ~ 1.66% (3.12)

Si nypeqr = 3.50 la valeur n = 3 est rejetée car err ~ 16.6%

Dans le tableau sont présentés les résultats de calcul obtenus pour les trois étages d’impac-
tion permettant d’obtenir des diametre de coupure de 10, 2,5 et 0,3 pm pour un débit de 3 Lpm.
Pour chaque étage, différents nombres de Reynolds ont été testés. Ceux-ci permettent d’obtenir
différentes configurations de diametre et nombre de trous (W, n).
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C(I))ul;:;ztileé;l;é Nombre de _ Nombre de Diametre des trous
Reynolds trous n W(mm)
dso en pm

203 6,99 7 2,84

10 295 3,9902 4 3,42
470 1,9842 2 4,30

720 1,0465 1 5,61

397 9,9820 10 1,01

)5 630 4,9934 5 1,28

’ 884 3,0042 3 1,52
1840 1,0004 1 2,19

610 36,023 36 0,18

0.3 1006 17,009 17 0,23

’ 2275 5,0015 5 0,35
2640 4,0010 4 0,38

TaBLE 3.1 — Dimensionnement des trous des étages de 1’impacteur en fonction du nombre de Reynolds pour
un débit de 3 Lpm.

3.3.2/ SIMULATIONS

L’objectif de ces simulations est de permettre la validation des calculs théoriques et la
détermination de la configuration optimale ; c’est-a-dire celle offrant la caractéristique la plus
abrupte possible. Pour ce faire, une approche originale a été proposée dans cette thése qui, a notre
connaissance, n’a pas été considérée dans la littérature pour ce type d’application.

3.3.2.1/ METHODES DES ELEMENTS FINIS

Les simulations ont été réalisées par la méthode des éléments finis. Celle-ci permettant d’obtenir
une solution numérique approchée d’équations aux dérivées partielles, associées a des conditions
aux limites bien définies [[151]. Le principe repose sur la décomposition, ou discrétisation, du
domaine considéré en sous domaines appelés éléments finis. Ces éléments sont composés de points
appelés noeuds, c’est au niveau de ces points que seront déterminées les inconnues du probleme.
Chaque nceud est associé a une fonction d’interpolation appelée aussi fonction de base. Selon le
degré de ces fonctions d’interpolation, des neeuds supplémentaires sont ajoutés (cf. figure [3.4).

L’ensemble des éléments composant le domaine est appelé maillage. Dans la figure est
représenté le maillage d’un domaine 2D circulaire par triangulation, c¢’est-a-dire composé uni-
quement d’éléments triangulaires.

Dans un calcul par la méthode des éléments finis, la solution est une combinaison linéaire des
fonctions de base en tout point du maillage. Le nombre de degrés de liberté varie selon la nature du
probleme. Dans notre cas, les équations de Navier et Stokes seront étudiées en trois dimensions ;
impliquant donc trois degrés de liberté liés aux trois composantes du vecteur de vitesse du flux
d’air et un quatrieme degré de liberté correspondant a la pression.

Pour effectuer cette étude, le logiciel d’éléments finis Comsol Multiphysics sera utilisé [[152]]. Tout
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L {D
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i élément poutﬁ/
élément d’ordre 1 élément d’ordre 2

\
3D
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© o
//0/
élément hexaédrique

élément tétraédrique

élément quadrangulaire
élément triangulaire

Ficure 3.4 — Représentation d’éléments finis pour divers types et ordres.

élément triangulaire

FiGgure 3.5 — Illustration d’un maillage par triangulation.

d’abord, le probleme fluidique sera résolu pour ensuite faire un suivi des particules dans le flux et
étudier ainsi I’efficacité de la filtration et de 1I’impaction.

3.3.2.2/ CALCUL FLUIDIQUE ET SUIVI DES PARTICULES

Le calcul fluidique est basé sur les équations de Navier et Stokes en régime stationnaire .Le

modele se compose de deux parties représentées dans la figure [3.6]

Tout d’abord, les trous sont modélisés par des cylindres dont le diametre et le nombre ont été
définis dans la section précédente. Pour les conditions aux limites, un débit de 3 Lpm est imposé
en entrée et une vitesse nulle aux bords du cylindre (cf. écoulement de Poiseuille dans la section

[L.3.1.2).
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La zone d’impaction est également choisie de forme cylindrique dont la partie inférieure corres-
pond a la plaque d’impaction. La vitesse est considérée nulle a ce niveau. Les surfaces extérieures
du cylindre sont, quant a elles, laissées libres. Les dimensions de cette zone sont moins critiques
mais doivent tout de méme étre judicieusement choisies. En effet, la distance entre les trous et la
plaque d’impaction doit respecter la condition S/W > 1 mentionnée dans la section précédente.

Les éléments du maillage sont choisis tétraédriques et d’ordre 2. Les gradients de vitesse étant
plus importants au niveau des trous, le risque d’erreur dii a la discrétisation devient plus grand.
Par conséquent, cette zone est maillée plus finement. Les maillages des différentes configurations
d’étages d’impaction sont présentées dans la figure 3.6}

Trous . R L. )
vitesse d’entrée imposée

Zone d’impaction

(b) (©

Ficure 3.6 — Représentation du maillage d’un modele d’étage d’impaction PM10 fonctionnant a 3 Lpm : (a)
quatre trous Re = 295, (b) deux trous Re = 470 et (c) un seul trous Re = 720 (image générée par le logiciel
de maillage “gmsh” [154]).

Comme le montrent les figures [3.7) et [3.8] les simulations basées sur les équations de Navier et
Stokes permettent de déterminer les valeurs de vitesse du fluide ainsi que celles de la pression en
tout point du maillage. Il est possible de constater que la vitesse présente une valeur maximale
aux centre des trous, correspondant a un écoulement laminaire ou de Poiseuille présenté dans le
chapitre[I} Ces informations, en particulier les valeurs de vitesse, sont déterminantes pour prédire
le comportement des particules lors du phénomene de I’impaction. En effet, les forces de friction
responsables de I’entrainement des particules dans le flux dépendent directement de la vitesse de
celui-ci.
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Vitesse du flux (m/s)

2,89
ﬂ 1,45
0
(a)

Ficure 3.7 — Vitesse du flux d’un étage d’impaction PM10 fonctionnant & 3 Lpm a un seul trou Re = 720.

Pression (Pa)

348
f i ﬂ _]
@)

Ficure 3.8 — Pression de I’air d’un étage d’impaction PM10 fonctionnant a 3 Lpm a un seul trou Re = 720.

L’étude se prolonge par le suivi du mouvement des particules dans le flux d’air dont la vitesse sta-
tionnaire a été établie précédemment. La procédure consiste en 1’injection d’une certaine quantité
de particules a I’entrée des orifices et en 1’étude du nombre de celles-ci impactées sur la plaque
de collection. Les particules sont choisies sphériques de masse volumique p = 1 g/cm® corres-
pondant a la définition du diametre aérodynamique (cf. section [I.4). Les particules entrainées par
la force de friction arrivent sur la plaque d’impaction et s’y déposent du fait de conditions aux
limites spécifiques annulant leur vitesse. Il est & noter qu’une telle hypothese, celle du collage de
toutes les particules, est irréalisable dans la réalité car dans ce cas, certaines particules sont su-
jettes a des rebonds et autres phénomenes de ré-entrainement dans le flux. Cependant, ce type de
phénomene n’est pas pris en compte dans la simulation. L’efficacité de collection est alors estimée
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via la formule suivante :
Corf[%] = ”ﬁ % 100, (3.13)

ou N est le nombre de particules injectées en entrée du modele et n, le nombre des particules

collectées sur la plaque.

Pour obtenir la caractéristique d’efficacité de collection, la taille des particules est variée en appli-
quant un balayage sur la valeur du diametre. Le calcul du ratio des particules collectées sur celles
injectées est effectué, pour chaque diametre de particule, en utilisant la formule [3.13] Ce calcul a
pour objectif de déterminer les diametres de coupure correspondanta C,rr = 50%. Ensuite, I’étude
des courbes permet de choisir la configuration optimale, c’est-a-dire celle offrant la caractéristique
la plus abrupte.

100

— Re =203:7x2,84mm
—— Re =295 :4x3,42mm
80 — Re=470:2x4,30mm
Re=720:1x5,6lmm

90

70
60
50

| U RS U U ——

40

Efficacité de Collection (%)

30 d5() =10 um

20 1 1 1 1
1 5 10 15 20

Diametre des particules ( pm)

Ficure 3.9 — Efficacité de collection simulée d’un étage d’impacteur fonctionnant a 3 Lpm avec un diameétre
de coupure dsp=10 pum : en bleu une configuration a sept trous (Re = 203), en rouge a quatre trous (Re =
295), en vert a deux trous (Re = 470) et en jaune a un seul trou (Re = 720).

Dans les figures [3.9) et sont présentées les courbes d’efficacité des étages d’impaction
dso=10 um et dsp=2,5 um. Les différentes caractéristiques correspondent aux diverses configu-
rations envisagées en fonction du nombre de Reynolds. Les diametres de coupure obtenus sont
proches de ceux attendus théoriquement et ce, pour toutes les configurations (cf. tableau 3.2)). En
effet, que ce soit pour 1’étage dsp=10 um ou dsp=2,5 wm, seul un léger décalage peut étre observé
au niveau de la valeur dsy.

Toutefois, aucune configuration ne semble offrir une caractéristique significativement plus abrupte
correspondant a une filtration plus efficace.
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100 : : :
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90
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S Re =1840: 1% 2.19mm
= 70 |
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© 50 | ______ 4 \\
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Ficure 3.10 — Efficacité de collection simulée d’un étage d’impacteur fonctionnant a 3 Lpm avec un diametre
de coupure dsp=2,5 um : en bleu une configuration a dix trous (Re = 397), en rouge a cinq trous (Re = 630),
en vert a trois trous (Re = 884) et en jaune a un seul trou (Re = 1840).

dso désiré ( um) Nombre de Reynolds Conhgu(rrz;trl;))n nx W dsp simulé

203 7x2,84 10,1

10 295 4x3,42 10,2
470 2x4,30 9,9

720 1x5,61 10,3

397 10x 1,01 2,61

)5 630 5%1,28 2,55
’ 884 3x1,52 2,57
1840 1x2,19 2,48

03 2275 5%0,35 0,28
’ 2640 4x0,38 0,31

TaBLE 3.2 — Tableau de comparaison des diametres de coupure obtenus par simulation.

3.3.2.3/ CONCLUSION DES SIMULATIONS ET CHOIX DE LA CONFIGURATION

La premiere observation qui ressort des simulations effectuées par la méthode des éléments finis
est leur correspondance avec les prévisions théoriques. En effet, les diametres de coupure simulés
correspondent bien a ceux attendus (cf. tableau [3.2)). Le design optimal sera choisi en considérant

plusieurs facteurs, a savoir :
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e la chute de pression :

Celle-ci doit étre minimale afin de réduire la consommation énergétique de la pompe. En
effet, celle ci sera d’autant plus grande que la chute de pression est importante.

e la simplicité :
Un design avec un nombre de trous minimum sera plus facile a fabriquer et par conséquent
moins coliteux.

e la zone d’impaction :

Il s’agit d’un critere déterminant, dans notre cas, car influant directement sur la sensibilité
du systeme final. En effet, un plus grand nombre de trous entrainera forcément une zone
d’impaction plus importante et inversement. La zone sensible des capteurs utilisés
mesure 4 X 3 mm, la zone d’impaction des particules devra donc étre concentrée sur cette
zone afin de minimiser la perte éventuelle de particules. Des études concernant la zone
d’impaction des particules attestent que celle-ci est de I’ordre de la taille des orifices pour
une taille de particules supérieure au diametre de coupure. Pour les particules de taille
proche du diametre de coupure et supérieure, elle s’élargit et prend la forme d’un anneau
[155]).
e les contraintes technologiques :

Ce critére n’entre en jeu que pour 1’étage d’impaction dso=0,3 wm car c’est pour cet étage
que la taille des trous est la plus petite. Les équipements disponibles au sein de I’insti-
tut FEMTO-ST dans le service de mécanique offre la possibilité de réaliser des trous de
0,3 mm de diamétre au minimum.

En considérant I’ensemble de ces criteres, une configuration a un seul trou a été choisie pour
I’étage dsp=10 um. Sur cet étage, aucune mesure n’est nécessaire puisque il s’agit des particules
de diametre supérieur a 10 wum. Il n’y a donc pas de contrainte spécifique vis-a-vis de la surface.
D’autre part, étant donnée la dimension de I’ orifice a cet étage, la chute de pression est négligeable.
En ce qui concerne le deuxieme étage (dsp=2,5 wm), la méme configuration a trou unique sera
préférée car la taille de ce dernier est du méme ordre de grandeur que la surface de la zone sensible
du capteur. Pour I’étage dsp=0,3 wm, en revanche, une configuration a quatre trous est visée pour
maximiser la surface de la zone d’impaction. Nous nous limitons a quatre tous car les diamétres
de ceux-ci correspondant aux moyens de fabrication disponible localement a[FEMTO-ST1

Il est a noter que, vu la flexibilité de la méthode, il serait possible de modifier ces choix en fonction
de nouveaux critéres ou encore de résultats expérimentaux.

3.4/ ENTREE D’AIR

3.4.1/ SUR L’ECHANTILLONNAGE ISO-CINETIQUE

Dans la section a été mentionnée 1’importance de 1’échantillonnage des aérosols sur les me-
sures. Pour que la mesure reflete la réalité, la concentration en particules du volume prélevé doit
étre représentative de celle de I’aérosol d’origine. Pour remplir cette condition, la vitesse du flux a
I’entrée de I’'impacteur doit étre égale a la vitesse de prélevement. Dans ce cas, 1’échantillonnage
est dit iso-cinétique.
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Dans le cas ou la vitesse de prélevement est supérieure a la vitesse du flux a ’entrée, on parle de
prélevement super-iso-cinétique, si elle est inférieure, on parle de prélevement sous-iso-cinétique
[67]. Dans ces deux configurations, le volume échantillonné n’est plus représentatif de 1’aérosol
d’origine. Pour quantifier cette représentativité, le terme d’efficacité d’aspiration de I’entrée d’air
Nasp doit étre défini. Il correspond au ratio de la concentration du volume prélevé sur celle de

. s e . _C
I’aérosol d’origine 1,4, = G

sub-isokinetic

Yo
- 7>

Efficacité d’aspiration 7,
[\o]

super-isokinetic '
Uo Uo =
o <1 0.25

0.1 10

Nombre de Stokes
Ficure 3.11 — Efficacité d’aspiration 74, en fonction du nombre de Stokes pour différents ratios % 671

Dans le graphe de la figure |3.11| est représentée 1’efficacité d’aspiration pour différents ratios de
vitesse de prélevement sur celle de 1’air ambiant % en fonction du nombre de Stokes. Ce dernier
étant calculé a partir de la vitesse de I’air ambiant Uy et du diametre de 1’entrée d’air. Pour de
petites valeurs du nombre de Stokes (S, < 0, 1), efficacité est peu influencée par le ratio de
vitesse % En revanche, des que le nombre de Stokes dépasse 0,1, I’efficacité d’aspiration devient
tres dépendante du nombre de Stokes. Dans le cas idéal, c’est-a-dire lors d’un prélevement iso-
cinétique (% = 1), nasp = 1 et ce, quelque soit le nombre de Stokes. En revanche, dans le cas
d’un échantillonnage sous-iso-cinétique ou super-iso-cinétique, I’efficacité est différente de 1. Ce
qui signifie, que le prélevement d’air n’est pas représentatif de la concentration des particules
présentes dans I’aérosol d’origine. L’application d’un facteur correctif sur la mesure serait alors

nécessaire.

Respecter la condition de I’iso-cinétisme impliquerait une régulation de la vitesse de prélevement
en fonction de la vitesse de ’air ambiant, c’est-a-dire celle du vent. Pour cela, il serait alors
nécessaire de mesurer la vitesse et la direction du vent, puis de modifier la vitesse de prélevement
en adaptant le débit de pompage. Or, dans notre systéme, cela est impossible puisque le débit doit

étre fixe pour permettre une filtration efficace.
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Dans tous les cas, il pourrait étre envisagé pour le projet P’AIR] d’appliquer des corrections
mathématiques sur les mesures en utilisant une des méthodes décrites par Belyaev [156]. Pour
déterminer la vitesse du vent extérieur, il est possible d’utiliser une girouette ou les données
météorologiques de la zone concernée obtenues via le réseau.

3.4.2/ DESIGN DE LA CHEMINEE D’ENTREE

Le role de la cheminée située au sommet de I’impacteur est d’une part d’empécher les grosses par-
ticules de poussieres ou les insectes de pénétrer dans le systeme d’impaction et d’autre part, d’ef-
fectuer I’échantillonnage avec un maximum d’efficacité. Elle se compose d’une cheminée et d’un
chapeau de protection (cf. figure 3.12)). Différents designs peuvent étre trouvés dans la littérature
[157, [158]]. En s’inspirant de ces travaux, une entrée d’air spécifique a 1’impacteur [P’AIR] a été
congue. Celle-ci est représentée dans la figure [3.12] Quatre ouvertures elliptiques ont été prévues
au sommet de la piece, permettant a I’aérosol de pénétrer quelque soit la direction du flux. Chacune
de ces entrées d’air présente une surface de 20 mm? entrainant une vitesse d’aspiration moyenne
Vasp de 0.6225 m/s.

vis de fixation du chapeau R6

orifice de 20 mm? de surface R4

FiGure 3.12 — Représentation schématique de la cheminée d’entrée d’air.

Au niveau du chapeau, deux formes ont été envisagées. La premiere de forme cylindrique est
inspirée du cyclone BGI SCC1.829 développé par MesaLabs. Comme le montre la figure [3.13]
la cheminée couvre intégralement I’entrée de 1I’impacteur. Ce design permet de bloquer toutes les
particules indésirables quelle que soit leur direction d’entrée .
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FIiGURE 3.14 — Version conique de la cheminée de I’impacteur [P”AIR]

Le second design (cf. figure 3.14), trés proche du précédent, a pour intérét d’offrir aux particules
et au flux d’air une trajectoire présentant des changements de direction moins brutaux que la
forme cylindrique. En effet, en étudiant 1’écoulement du flux d’air, il a pu étre mis en évidence
que le design cylindrique semble provoquer un changement de direction plus radical a 1’entrée
de I'impacteur (cf .figure . Par conséquent, les particules présentant une inertie importante
risque de ne pas pouvoir suivre le flux a ’entrée et provoquer des pertes. En simulant la trajectoire
des particules, le design cylindrique a montré une augmentation de 30% de pertes par rapport a la
forme conique a vitesse de vent extérieure constante.
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vitesse extérieure imposée a 2 m/s

vitesse moyenne de flux a I’intérieur de I’impacteur de 1 m/s

FiGURE 3.15 — Ecoulement 2 I’entré de des entrée d’air dans un vent extérieur = 2 x la vitesse de prélevement
pour un chapeau cylindrique (2 gauche) et conique (a droite)

3.5/ INTEGRATION DES CAPTEURS SAW

Nous abordons a présent la partie originale de notre travail de these correspondant a I’intégration
des capteurs[SAW]dans I’impacteur en cascade nouvellement congu. Dans les impacteurs dits clas-
siques, les plaques nécessitent d’étre démontées a chaque prélevement pour ensuite &tre pesées. La
quantité de particules collectées a chaque étage est ainsi déterminée. Dans I’impacteur [P"AIR] les
capteurs [SAW] sont placés au niveau des plaques d’impaction, cela permet la mesure des particules
PM2,5 et PM10 en temps réel a travers un suivi de la phase a fréquence constante (cf. section

2.3.22).

3.5.1/ CONCEPTION DES PLAQUES D’ IMPACTION

Un plan de cette piece est représenté sur la figure[3.16] Le centre de la piece est réservé a I’empla-
cement des capteurs déja montés sur circuit imprimé. Les plaques sont reliées aux connec-
teurs par 'intermédiaire de cibles coaxiaux permettant la transmission des signaux IEEH
Les capteurs [SAW] fonctionnant en mode différentiel, quatre connecteurs [SMA] sont nécessaires
a leur interrogation. Ce mode utilise deux lignes a retard, I’une servant a capter les particules et
I’autre servant de référence. Cette derniere est couverte d’un para-film de maniére a éviter le col-
lage des particules sur sa surface. L’intérét de travailler en mode différentiel est de s’affranchir
des effets dus aux variations des parametres externes liés aux conditions opératoires, notamment
la température et la pression.

1. Radio-Fréquence
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mesure

référence

FIGURE 3.16 — Plan de la plaque d’impaction intégrant le capteur SAW]

3.5.2/ DISTANCE ENTRE L ORIFICE ET LA PLAQUE

Nous avons déja expliqué que la distance S entre I'orifice et la plaque d’impaction devait au
minimum étre égale au diametre des trous S/W = 1. Hering a démontré expérimentalement que
I’efficacité restait bonne avec un ratio S/W = 5 [56]. Dans notre cas, la présence des connecteurs
[SMAlimpose une distance S largement au dessus : S > 5 mm (cf. figure[3.17), les[SMAl mesurant
entre 6 et 9 mm de hauteur selon les modeles. Pour I’étage PM2,5 en particulier, ot le diametre
des trous est de 1’ordre de 0,5 mm, le ratio S/W est supérieur a 10. La question qui s’est posée
était de savoir si cela influait ou non sur la caractéristique d’efficacité de I’'impaction.

AA
Pany : Pany
N | %
C ! D
EMAI
! /
il /Q LD s
mé
5 mm - |

distance trous plaque

Ficure 3.17 — Vue en coupe de la plaque d’impaction mettant en évidence la distance entre les trous et la
plaque d’impaction.

Pour cela, un modele de simulation d’un étage d’impacteur fonctionnant a 3 Lpm avec un diameétre
de coupure dsp=10 um a été étudié. Pour des raisons de simplification et de temps de calcul, la
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configuration avec un seul trou W = 5, 61 mm correspondant 2 un nombre de Reynolds Re = 720 a
été choisie. Tout en gardant le méme diametre du trou W = 5,61 mm, la distance S est modifiée de
maniére a balayer ’ensemble des valeurs S /W comprises entre 1 et 10. La figure[3.18|présente les
profils de vitesse obtenus pour différentes valeurs de ce ratio. Nous pouvons constater que la vitesse
du flux autour de la zone d’impaction est sensiblement la méme pour les différents modeles. Cette
observation semble indiquer que le diametre de coupure ne dépend pas, de maniere significative,
de §/W dans cette gamme de valeurs. Un suivi de particules, comme celui réalisé dans la section
précédente, a permis de vérifier le maintien d’un diametre de coupure constant pour les différentes
valeurs de S /W (cf. tableau [3.3)).

Par conséquent, les mémes plaques d’impaction peuvent étre utilisées sur les deux étages de me-
sure (dsp=0,3 um et dsp=2,5 um) sans que cela compromette 1’efficacité de I’impacteur.

2,92
2,92 Il
1,96
1,96
e 0
0

(a) (b)

Ficure 3.18 — Ecoulement de I’air dans deux modeles d’étage d’impaction PM10 : modele avec (a) S/W = 8
et (b) S/W = 10 (image Comsol Multiphysics®)

S/wW 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
dso | 10,1 | 9,8 | 10,2 | 10,1 | 10,1 | 9,9 | 10,3 | 10,2 | 9,8 | 10,2

TasLE 3.3 — Influence de la distance entre le trou et la plaque pour un étage d’impaction dsp=10 pm.

3.5.3/ PrREMIER PROTOTYPE P’ AIR

En suivant les étapes de conception décrites dans les sections précédentes, un premier prototype
d’impacteur fonctionnant & 3 Lpm et intégrant deux capteurs [SAW] pour la mesure des particules
PM10 et PM2,5 a été fabriqué.
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3.5.3.1/ PLAN DU PREMIER PROTOTYPE

air chargé de particules

pompage 5 Lpm

FiGure 3.19 — Illustration de 1’assemblage du premier prototype.

Sur la figure [3.19] est présenté un plan en coupe du premier prototype [P"AIRl Ce systeme est
composé de plusieurs étages :

La piece du dessus est I’entrée permettant a I’air chargé de particules de pénétrer dans le
systeme.

Le premier étage est un étage d’impaction de diametre de coupure dsp= 10 pm. Les parti-
cules collectées sont de diametre supérieur a 10 um et ne sont pas mesurées.

A I’étage suivant, les particules qui cheminent sont de diametre inférieur a 10 wm. Dans cet
étage, le diametre de coupure est dsp= 2,5 um. Par conséquent, les particules collectées au
niveau du capteur seront de diametre compris entre 2,5 pm et 10 pum, il s’agit des particules
grossieres. Cet étage sera désigné par “PM10” bien qu’il ne couvre que la gamme des
particules grossieres.

A I’étage qui suit, seules les particules de diamétre inférieur a 2,5 um seront collectées.
Dans cet étage, le diametre de coupure est dsp= 0,3 wm. Par conséquent, les particules
collectées sont de taille comprise entre 0,3 wm et 2,5 pwm, il s’agit des particules fines. La
quantité de particules sera mesurée par le capteur SAW] positionné au niveau de la plaque
d’impaction. Nous appellerons cet étage “PM2,5”.

La partie basse du systeme est directement reliée a une pompe fonctionnant a 3 Lpm.

Au final, le prototype aura une hauteur de 100 mm et une base de 50 X 50 mm (sans prendre en
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considération les connecteurs [SMA]).

3.5.3.2/ FABRICATION

A partir du schéma de la figure [3.19] le premier prototype a été fabriqué a I’institut[FEMTO-ST]
Le matériau utilisé fut I’aluminium car non corrosif et facile a usiner. Pour assurer I’étanchéité et
garder un débit constant dans tout le systéme, nécessaire a I’obtention des bonnes vitesses dans
les différents étages, des joints toriques ont été placés entre les différentes pieces. L’ étanchéité
s’est avérée problématique autour des connecteurs car ces derniers sont de forme carrée.
Nous avons été contraints d’ajouter du silicone autour des Il sera vu, par la suite, que ceci a
entrainer une réflexion sur un autre design de plaque d’impaction. Cette évolution du systéme sera
I’objet de la section suivante.

[

Ficure 3.20 — Capteur intégré sur la plaque d’impaction comprenant une ligne de référence protégée et une
ligne de mesure.

3.5.3.3/ EXPOSITION AUX PARTICULES

Le prototype [P"AIR] a ensuite ét€ testé en présence de particules issues de fumée de bougie. Le
dispositif expérimental est similaire a celui présenté dans la section 2.5.1.1]; le systéme entier
impacteur/capteurs étant positionné dans la chambre (cf. figure [3.21) et la carte électronique de
mesure restant a I’extérieur. Les cables coaxiaux, assurant la transmission des signaux entre les
capteurs et la carte, sont passés a travers une ouverture étanchéifiée a 1’aide d’un joint. La pompe
utilisée est de type Gilair™ Plus de la société Gilian® [159].

Les particules générées a partir de fumée de bougie sont majoritairement des particules fines
(PM2,5) et tres fines (PM1); les particules grossiéres étant quasiment inexistantes [160]. Le
systeme de génération et d’injection des particules, réalisée par I’intermédiaire de fumée de bou-
gie, ne permet pas de maintenir une concentration constante durant la totalité de 1’expérience. En
effet, au début de ’injection, la concentration augmente tres rapidement permettant d’atteindre
une valeur d’environ 220 ug/m> puis celle-ci décroit ensuite lentement. Les niveaux de concen-
tration restent relativement constants pendant un cycle de mesure sur une période de I’ordre d’une
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Ficure 3.21 — Image de I'impacteur complet positionné dans la chambre de mesure permettant la réalisation
de tests en présence de particules.

a deux minutes. Dans la premiere minute, la chute de la concentration en particules est inférieure
a5 pug/m>. Le premier cycle de mesure est effectué lorsque la concentration particulaire dans la
chambre a atteint la valeur de 100 pg/m? et le second s’est effectué a une concentration de 1’ ordre

de C=90 pg/m>. Les deux cycles de pompage durent 1 minute.

136,0 1 1 :
— Référence PM2,5 pompage 2 3 Lpm
— Mesure PM2,5
1355 Référence PM10 |
— Mesure PM10
o 1350 |
2
<
~
134,5| |
C=90 ug/m’
C=100 ug/m’ « pompage a 3 Lpm
134,0 J J J
9500 10000 10500 1100 11500

Temps (s)

FiGure 3.22 — Evolution des phases des quatre lignes a retard durant les deux cycles de mesure.

Sur la figure [3.22] sont présentées les évolutions des phases des quatre lignes-a-retard présentes
dans les étages PM10 et PM2,5. En début de pompage, 1’ensemble des phases des quatre lignes
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augmentent ; ceci est di a la présence du flux d’air. En effet, les différentes simulations effectuées
montrent I’influence du pompage sur la pression entre les différents étages de I’impacteur. En outre,
un changement de température se produit en surface des capteurs entrainant une modification des
conditions de propagation de I’onde de surface. La faible différence entre la variation de phase des
deux étages semble indiquer que celle-ci est principalement due a une variation de température. En
effet, la différence de pression étant importante entre les deux étages de I’impacteur, elle devrait
se traduire par une importante différence de phase, ce qui n’est pas le cas ; la température, elle, est
sensiblement constante pour les deux étages car il s’agit du méme flux d’air.

Ces résultats paraissent difficilement exploitables. En revanche, en soustrayant les phases des
lignes de référence a celles de mesure au niveau des deux étages, les réponses correspondant a
la présence des particules sur la surface des capteurs de mesure sont obtenues (cf. figure[3.23). Au
niveau de I’étage PM10, la soustraction montre une réponse quasi-nulle indiquant une variation de
phase identique sur les deux lignes de cet étage. Les particules injectées ayant un diametre inférieur
a 2,5 um, ce résultat correspond a celui attendu. Le différentiel au niveau de 1’étage PM2,5 montre
une nette diminution de la phase lors du pompage indiquant le dép6t de particules sur la zone sen-
sible du capteur. Ces résultats prouvent que I’impacteur est capable de collecter puis de mesurer
les particules de bougie.

0.4 ; .

pompage 4 3 Lpm

02 L i

Phase (°)

>

pompage a 3 Lpm

—— PM10

— PM25

-0-8 1 1 1
9500 1000 10500 1100 11500

Temps (s)

FiGure 3.23 — Evolution différentielle des phases obtenues au niveau des étages PM2,5 et PM10 durant deux
cycles de mesure en présence de fumée de bougie.

Ces premiers résultats sont positifs, cependant, la réponse au niveau de 1’étage PM2,5 est plus
faible que prévue en comparaison avec la sensibilité théorique des capteurs[SAWI]a ondes de Love.
En effet, lors d’un cycle de pompage a 3 Lpm réalisé sur une durée d’une minute a une concen-
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tration particulaire de 100 pg/m> (cf. figure , la masse totale de particules échantillonnées
devrait donc étre égale a V x C = 300 ng. Si nous considérons que 50 % des particules seule-
ment sont mesurées, I’autre moitié étant sur le para-film servant a protéger la ligne de référence,
la masse approximative déposée sur la zone sensible de mesure devrait alors étre de 150 ng. Selon
Sauerbrey, la variation de fréquence du capteur peut €tre estimée a partir de la masse déposée sur
sa surface : Af = W. Les valeurs de fréquence de travail, de surface ainsi que de sensibilité
gravimétrique du capteur étant connues, fy = 125 MHz, A ~ 0,16 cm? et § =~ 250 cm?/g, une
variation de masse de 1 ng induirait un décalage de fréquence de 1’ordre de 200 Hz, soit pour les
dispositifs a ondes de Love utilisés, une variation de phase d’environ 100 m°. Une masse déposée
de 150 ng devrait donc entrainer une diminution de phase de I’ordre de 10° a 15°. Or, la variation
de phase mesurée est proche de 0,5°, soit une réponse environ 20 fois inférieure a celle attendue
théoriquement.

Plusieurs raisons peuvent expliquer cette différence. Déja, 1’équation de Sauerbrey suppose une
couche homogene, ce qui n’est pas le cas pour les particules. En outre, celles-ci impactent seule-
ment sur une petite surface de la zone sensible, correspondant a celle située en dessous des trous
d’impaction [153]. En effet, des observations au microscope optique montrent que les particules
ont tendance a se positionner a ce seul endroit, leur effet sur la vitesse de propagation de I’onde
s’en trouvant amoindri. De plus, le fait d’utiliser un film de protection sur la ligne de référence,
positionné également en dessous des trous, a pour effet de diviser par deux le nombre de particules
a détecter. Par ailleurs, la zone d’impaction formant un cercle centré entre les deux lignes-a-retard,
les particules ne se trouvent pas spécifiquement sur le chemin de propagation de I’onde de surface

(cf. figure [3.24).

ligne de mesure

M Chemin de I’onde de surface

Zone d’impaction

ligne de référence

Ficure 3.24 — Représentation de la zone d’impaction des particules par rapport au chemin de propagation
de I’onde de surface.

Pour résoudre ce probleme, la structure de I'impacteur a été partiellement révisée. Les plaques
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d’impaction ont nécessité d’€tre modifiées de maniere a permettre aux capteurs de recevoir le
maximum de particules collectées avec une meilleure couverture de la zone sensible. Ces modifi-
cations seront présentées dans la section suivante.

3.6/ EVOLUTIONS DU SYSTEME

3.6.1/ OPTIMISATION DE LA PLAQUE D’ IMPACTION

Dans le premier prototype du systeme, différents problemes on été rencontrés au niveau des
plaques d’impaction incluant les capteurs. Le premier concerne I’étanchéité, qui se trouve diffi-
cilement maintenue autour des connecteurs En outre, le montage des plaques d’impaction
s’est avéré rapidement compliqué, celui-ci nécessitant une soudure des cables coaxiaux sur les
connecteurs puis sur le Cette opération est non seulement chronophage mais également
délicate.

Pour s’affranchir de ces difficultés, un nouveau type de plaques d’impaction a été congu. Il s’agit
d’utiliser, a présent, directement des circuits imprimés sur lesquels les capteurs SAW]sont montés.

SMAl coudés

mesure

N
Connecteurs SMA|
(a) (b)

Ficure 3.25 — Représentation schématique des plaques d’impaction : (a) version d’origine, (b) nouvelle
version.

La figure [3.23] illustre ces modifications. Ce nouveau design est déja plus fonctionnel car les
connecteurs sont directement soudés sur la carte sans utilisation de cables supplémentaires.
En outre, afin de conserver I’entrée des connecteurs au niveau des cotés, des SMA] de type coudé
ont été utilisés. Cette nouvelle approche est aussi trées économique car deux pieces complexes a
réaliser ne sont plus nécessaires.

Ensuite, pour obtenir un signal de plus grande amplitude, il est nécessaire de maximiser la quantité
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Ficure 3.26 — Photographie des deux versions des plaques d’impaction intégrant les capteurs[SAW]: a droite
version d’origine, a gauche nouvelle version.

de particules mesurables. Pour cela, les capteurs ont été décalés sur la plaque d’impaction. En
faisant cela, il n’est plus nécessaire de protéger la ligne de référence par un film (cf. figure [3.27).
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SAW] centré SAW] décentré

zone d’impaction

Ficure 3.27 — Représentation des plaques d’impaction et de la zone de collection des particules (a) version
avec le capteur centré, (b) capteur décentré.

Lors du montage des capteurs sur les nouvelles plaques, une inhomogénéité de la masse électrique
été constatée en raison de la taille plus importante des nouveaux La conséquence est que la
ligne de base de la réponse fréquentielle des capteurs passe de -50 dB a -40 dB. Ce probleme a été
corrigé en augmentant le nombre de vias (environ une dizaine) autour des lignes de transmission

(cf. figures [3.28] et [3.29).
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Ficure 3.28 — Schéma de la plaque d’impaction avec les vias assurant I’homogénéité de la masse électrique :
(a) version avec un faible nombre de vias, (b) nouvelle version contenant le nombre nécessaire de vias autour
de la ligne de transmission.
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Ficure 3.29 — Amplitudes des parametres de transmission S;; de capteurs montés sur des circuits imprimés
avec un nombre insuffisant de vias (en rouge) et un nombre suffisant (en bleu) mesurées par un analyseur
de réseau.

3.7/ CONCLUSION

Dans ce chapitre, a été traitée la problématique de sélectivité des capteurs a ondes élastiques de
surface vis-a-vis des particules PM2,5 et PM10. Pour cela, un systeme de séparation de particules
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FiGure 3.30 — Illustration de I’assemblage du deuxiéme prototype (image Solid Works®).

basé sur un impacteur en cascade a été imaginé. Apres la description de la théorie des impacteurs,
les différentes étapes de dimensionnement et de conception d’un systeme d’impaction fonctionnant
a3 Lpm ont été énoncées. L’ intégration des capteurs[SAW]a nécessité le développement de plaques
d’impaction spécifiques. A partir du premier prototype et des différentes optimisations présentées
dans ce chapitre, il a été possible d’assembler un modele final dont les différentes caractéristiques
ont été détaillées. Cet assemblage, illustré dans la figure a fait I’objet d’un brevet déposé
en avril 2016. Le chapitre suivant sera consacré a 1’évaluation de ce dispositif en présence de
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particules de différentes tailles et natures sous diverses conditions expérimentales.



4

MESURE DES PARTICULES ET VALIDATION DU

DISPOSITIF

ans les chapitres précédents ont été présentées les différentes étapes de conception d’un
D systtme de mesure de particules PM2,5 et PM10 dans I’air. La partie sensible, basée sur
des capteurs a ondes élastiques de surface, a été présentée dans le chapitre 2] Elle a ensuite été
intégrée dans un systeme d’impaction en cascade permettant la mesure en temps réel. Cette étude
a permis la réalisation d’un prototype fonctionnant 2 3 Lpm dont les performances seront évaluées
dans ce dernier chapitre.

Tout d’abord, le systeme sera exposé aux particules fines PM1 issues de fumée de bougie puis
aux PM10 provenant de fumée d’étain chauffé par un fer a souder. La capacité du systeme a
séparer les particules selon leur taille sera étudiée, dans un premier temps, a travers la réponse
des capteurs puis en analysant leur surface par microscopie optique. Pour évaluer la réponse des
capteurs, leur phase sera comparée a la concentration des particules émises. La corrélation entre
ces deux données pourra alors étre étudiée.

Dans la seconde partie de ce chapitre, ce sont les limites du systéme qui seront présentées, notam-
ment les problémes rencontrés en présence de particules grossieres ou des phénomenes de rebonds
peuvent apparaitre. En outre, une étude sur le couplage entre les particules déposées et la surface
sensible du capteur sera présentée. Pour finir, des solutions pour corriger ces problémes seront
proposées en fin de chapitre.

4.1/ EXPERIENCES EN ENVIRONNEMENT INTERIEUR

Lors des expériences présentées dans le chapitre précédent, la capacité du dispositif a mesurer
les particules PM1 issues de fumée de bougie a été montrée. Ces expériences semblent indiquer le
bon fonctionnement de la filtration. En effet, les particules fines passent au travers de 1’étage PM 10
sans s’y coller pour venir ensuite s’impacter sur 1’étage PM2,5 ; cette action provoquant un effet
de masse. Afin de connaitre la réponse de la totalité du systeme, celui-ci a ensuite été exposé a
un aérosol contenant des particules fines et grossicres. Pour cela, un aérosol émanant du chauffage
d’un fil d’étain par un fer a souder a été utilisé ; celui-ci contenant majoritairement des particules
PM1 mais aussi des particules grossieres. Par cette méthode de génération de particules, le ratio
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PM1 /PM10 est de 90% environ .

Le banc expérimental, présenté dans la figure 4.1 est composé de I'impcteur [P"AIR] incluant
les capteurs au niveau des deux étages, d’une pompe GilAir controlable en débit, de
I’électronique de mesure développée par Senséor et d’un ordinateur permettant le suivi de la me-
sure en temps réel. Une mesure comparative est réalisée en paralléle a 1’aide d’un compteur optique
ePM fourni et commercialisé par Ecologicsense. Ce dernier permet la mesure des PM2,5 et PM10
toutes les trois minutes apres un prélevement d’air de 20 secondes.

CC Ludovic =UFC

FiGure 4.1 — Banc de caractérisation du dispositif [P”AIR] en environnement intérieur, contenant le systéme
de pompage, I’électronique de mesure et la référence ePM.

Les injections de particules sont effectuées de maniere successives en changeant de source. De la
sorte, la différence de comportement du systéme en présence de particules d’origine diverse pourra
étre observée. Il est a noter que ce banc expérimental ne permet pas de maintenir des concen-
trations stables. En outre, il est trés compliqué, voire impossible, de reproduire des conditions

expérimentales identiques deux fois de suite.

Sur la figure [4.2] sont présentées les réponses des deux étages de I’impacteur aux cycles successifs
d’injection de particules. Pour rappel, les mesures sont faites en mode différentiel ; le signal de
ligne de référence étant soustrait a celui de mesure et ce, pour les deux étages.
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FiGure 4.2 — Evolution des phases différentielles des capteurs au niveau des étages PM2,5 (en bleu)
et PM10 (en vert) en présence d’injections successives de particules issues de fumée de bougie (de #; a t3)
et d’étain de fer a souder (de 73 a ts).

Cette expérience s’est déroulée en cing étapes :

° Etape 1 (t<1g):

Celle-ci correspond a la phase d’acquisition du signal du capteur avant le début
du prélevement; la caractérisation des quatre lignes-a-retard, permettant le choix des
fréquences de fonctionnement, est réalisée au préalable de la mesure. Cette étape permet de
vérifier le bon fonctionnement de toutes les lignes et d’atteindre la stabilisation du signal.

° EtapeZ(ro <t<th):

Le systeme de prélevement d’air est enclenché entrainant un flux d’air chargé en particules
a trés faible concentration, comprise entre 0 et 2 pg/m?>. Ces particules proviennent de la
faible contamination de la salle. Le changement brusque de température engendré par le
pompage est compensé par le différentiel.

Cette étape provoque une diminution de la phase de I’étage PM2,5 indiquant une trés bonne
sensibilité du systeme contrairement a I’ePM qui ne détecte pas de si faibles concentrations.
La stabilité de 1’étage PM 10 indique 1’absence de particules dans cette gamme de taille et

valide le tres bon fonctionnement du systeme différentiel.
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e Btape3 (1] <1< ny):

La génération des particules PM1 commence avec deux cycles successifs de particules
issues de fumée de bougie. Leur concentration atteint une valeur maximale de I’ordre de
100 pg/m? pour les deux cycles. Comme attendu, le capteur situé au niveau de 1’étage des
PM2,5 voit sa phase diminuer lors des deux cycles de génération. En revanche, la phase au
niveau de 1’étage PM10 reste stable, la fumée de bougie ne contentant pas de particules de
diametre supérieur a 2,5 pum.

° Etape4(13 <t<ts):

La phase de I’étage PM2,5 étant stable, deux injections successives de particules issues
d’un fil d’étain de 10 cm chauffé par un fer a souder sont déclenchées. Les capteurs
réagissent aussitdt par une diminution abrupte de la phase au niveau de 1’étage des PM2,5.
Un décalage, moins important, est observé sur I’étage des PM10. Les deux étages col-
lectent donc bien les particules visées. La plus faible intensité du signal constatée pour les
PM10, environ 10 fois inférieure a celle des PM2,5, est en accord avec les données issues
de la littérature indiquant que les particules grossieres ne représentent que 10% de la masse
globale de I’aérosol émanant de fumée de soudure. Il est a noter également que la réponse
au niveau de I’étage PM10 est légerement bruitée. Ce phénomene sera explicité dans la
suite de ce chapitre.

° Etape 5(>1s):

Le pompage est arrété ; le signal se stabilise lentement.

Ces résultats expérimentaux montrent que la séparation et la mesure des particules PM2,5 et PM10
est effective, et ce pour les deux natures de particules. Pour étudier la qualité de séparation des
particules de maniere plus approfondie, les surfaces sensibles des capteurs sont observées a 1’aide
d’un microscope optique équipé d’une caméra. Cette technique permet ainsi la détermination des
diametres des particules adsorbées en surface et la vérification de leur correspondance avec ceux
attendus.

La figure [4.3| représente I"image de la surface du capteur situé au niveau de I’étage PM2,5 ot sont
collectées les particules de diametre inférieur a 2.5 um. En étudiant précisément ces images, il
est possible de constater que les diametres mesurés correspondent bien a cette gamme. La 1égere
différence de taille observée pour certaines particules s’explique facilement par le pourcentage
effectif de filtration qui, pour rappel, correspond a seulement 50% de particules collectées et par la
formation d’agrégats entre certaines particules au moment de I’impaction. Dans ce cas, la forme
des particules ne semble plus sphérique mais allongée.

Une observation similaire de la surface du capteur positionné au niveau de I’étage PM 10 (cf. figure
4.4) a été effectuée attestant de la bonne séparation ; les diametres étant compris entre 2,5 pm et
10 um. Dans ce cas, le nombre de particules adsorbées sur le capteur est nettement plus faible
que celui constaté pour les PM2,5. Ceci est en accord avec la faible proportion PM2,5 et PM10
précitées.
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Ficure 4.3 — Images au microscope de la surface de 1’étage PM2,5 apres plusieurs cycles de mesure avec

un agrandissement : (a) X20 et (b) x50.
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©

FiGure 4.4 — Images au microscope de la surface de 1’étage PM 10 apres plusieurs cycles de mesure avec un

agrandissement : (a) x10, (b) x20 et (c) x50.
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4.1.1/ CORRELATION PHASE/CONCENTRATION

Les expériences décrites dans la section précédente montrent que le dispositif est capable de
séparer et mesurer les particules présentes dans I’air. Cela se traduit, a chaque étage, par un
décalage négatif de la phase des capteurs, caractéristique d’un effet de masse. Afin de caractériser
la pollution de I’air, il est donc nécessaire d’établir la relation existante entre ce décalage de phase
et la concentration réelle des particules présentes dans 1’aérosol.

En effet, la sensibilité gravimétrique des dispositifs a ondes élastiques est donnée par la formule
de Sauerbrey présentée dans la section Cette équation relie la variation de fréquence et la
variation de masse due a la présence d’une espece a la surface du dispositif par :

_dr A

= %'dm

Pour les capteurs a ondes de Love recouverts d’une couche de silice, la sensibilité dépend princi-
palement de 1’épaisseur de la couche guidante ; celle-ci peut étre estimée par des simulations (cf.
section [2.5.2). La surface A et la fréquence de fonctionnement f; étant constantes, la variation de
masse est directement proportionnelle a la variation de fréquence. En outre, il existe une relation
linéaire entre la phase et la fréquence pour les dispositifs a ondes élastiques de surface autour de la
fréquence de synchronisme (cf. section [2.3.2.2). Par conséquent, la variation de la phase sera elle
aussi proportionnelle a la variation de masse.

Dans le cas du systeme [P”AIR] la masse présente sur les capteurs peut étre exprimée en fonction
du volume d’air échantillonné et de sa concentration en particules par :

m=CXv 4.1)

Le volume d’air échantillonné v s’exprime, quant-a-lui, comme le produit du débit Q et du temps
de prélevement ¢. Il en découle :
m=CxQXxt 4.2)

Le débit de prélevement étant maintenu a 3 Lpm durant le temps de 1’échantillonnage et la concen-
tration pouvant étre considérée constante sur un temps dr trés petit, la variation de masse dm peut
alors étre exprimée a partir de I’équation 4.2| comme étant :

dm=CXx Q xdt (4.3)

On en déduit aisément que la variation de masse par rapport au temps est proportionnelle a la
concentration des particules. La variation de masse dm étant proportionnelle a la variation de
phase d¢, la relation de proportionnalité finale entre la concentration et la dérivée de la phase par
rapport au temps peut étre établie par :

o 30

C
dt

(4.4)
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La concentration des particules présentes dans 1’air est donc proportionnelle a la variation de la
phase par rapport au temps. Par conséquent, afin de comparer les résultats issues des signaux des
capteurs avec la concentration des particules injectées et mesurée avec I’appareil de référence, il

P . L o dg
est nécessaire de calculer la dérivée de la phase par rapport au temps .

L’ePM, utilisé comme référence lors de ces expériences, réalise une mesure toutes les 180 secondes
alors que la carte d’interrogation des capteurs en fait une par seconde. Ainsi, pour comparer les
résultats issues de ces deux systemes, il est nécessaire de moyenner ces données. Les moyennes
glissées sont calculées numériquement sous le logiciel Octave [[162] en effectuant un produit de
convolution entre le signal de phase et un vecteur ligne dont tous les éléments sont des 1. Le
nombre d’éléments de ce vecteur correspond a un temps d’une heure car le choix s’est fait de
travailler sur des moyennes horaires. Pour étudier la corrélation entre les deux systemes, le choix
s’est porté sur la réponse obtenue a I’étage PM2,5 ; celle-ci étant environ dix fois supérieure a celle

de I’étage PM 10 et moins bruitée.
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Figure 4.5 — Comparaison de la dérivée de la phase différentielle du capteur au niveau de 1’étage
PM2,5 (courbe verte) avec la concentration des particules PM2,5 mesurée avec le compteur optique ePM
(courbe bleue).

Dans la figure[4.5]sont représentées la dérivée de la phase différentielle du capteur[SAW]de 1’étage
PM2,5 (courbe verte) et la concentration des particules de diametre inférieur a 2,5 pm mesurée par
le compteur optique ePM (courbe bleue), ces deux courbes étant lissées par une moyenne horaire.
La similitude de ces deux réponses permet de confirmer la corrélation entre la variation de phase et
la concentration particulaire, comme prévu théoriquement. En effet, cette expérience prouve bien
que le décalage négatif de la phase du capteur [SAW] est 1lié a un effet de masse provoqué par la
présence de particules PM2,5 présentes sur sa surface.

La dérivée de la phase est alors tracée en fonction de la concentration pour étudier la linéarité
entre la mesure de phase et la concentration (cf. figure {.6). Sur cette figure, les points bleus
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Ficure 4.6 — Représentation de la variation de phase du capteur en fonction de la concentration des particules
de diametre supérieur a 2,5 pm présentes dans 1’ air.

représentent les données de mesures prises a partir du graphe de la figure alors que la droite
en vert représente une régression linéaire obtenue par la méthode des moindres carrées. Il est
possible de constater la linéarité entre les deux systemes, la pente calculée étant de 1’ordre de

0,03 m°.s~ ' ug~t.m3.

Concernant la sensibilité du dispositif, pour une concentration de 1 pug/m? et une résolution de
10 m° correspondant a notre électronique de mesure, une durée de prélévement de 6 minutes sera
nécessaire pour faire la détection. Cette concentration étant la valeur de la limite de détection
demandée par le projet P”AIRL

4.2/ EXPERIENCES DANS DES CONDITIONS QUASI-REELLES

Le systeme [P’AIR] a pour finalité une utilisation extérieure permettant de mesurer le taux de
particules provenant de la pollution atmosphérique au niveau d’une agglomération. Dans les
précédentes expériences, tous les tests ont été effectués en intérieur, tout d’abord en environnement
contrdlé a I’intérieur d’une enceinte VCE1000 localisée au [LCE] puis dans une salle d’expérience
du département Temps-Fréquence au sein de 'institut[FEMTO-ST] les particules utilisées prove-
nant de fumée de bougies ou de fil d’étain chaufté par un fer a souder.

Dans cette optique, il a paru intéressant d’évaluer les performances du systéme [P’AIR] en condi-
tions réelles. Pour cela, le dispositif a d’abord été positionné dans un parking. De la sorte, les
capteurs se trouvent exposés a des particules de pollution atmosphérique, ces dernieres étant
principalement de nature carbonée (cf. section [I.2.2)), issues notamment des moteurs d’automo-
bile. Cependant, ces expériences en extérieur n’ont pas été concluantes principalement di au fait
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de la présence du vent induisant des perturbations sur les mesures ; celles-ci étant vraisemblable-
ment liées aux mouvements des cables exposés en extérieur. Avant de pouvoir utiliser le systeéme
en extérieur, ce dernier devra &tre intégré dans un boitier limitant le mouvement des cébles et les

protégeant du vent.

Face a ces contraintes, une solution intermédiaire a ét€ imaginée consistant a tester le systéme en
mesurant les particules au niveau d’un garage de voitures. En effet, le garage est un bon compromis
entre les mesures en intérieur et en extérieur car tout en offrant une protection contre les perturba-
tions liées au vent, le garage a pour intérét de fournir des particules représentatives de la pollution
atmosphérique. A I'intérieur de ce garage, un camion & moteur Diesel est stationné ; celui-ci étant
généralement utilisé une fois dans la matinée. Durant cette période, le moteur est mis en fonction-
nement a deux reprises a I'intérieur du garage, une premiere fois pour sortir le véhicule du garage
et une seconde pour le garer. L’idée fut donc de positionner le syst¢eme [P”’AIR]en mesure continue
a I'intérieur du garage pendant la matinée. Les temps d’entrée et de sortie du camion n’étant pas
connus, 1’objectif est donc de déterminer la capacité ou non du dispositif P”AIR] a identifier ces

deux instants de courte durée.
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Ficure 4.7 — Graphe de 1’évolution des phases des lignes a retard des capteurs au niveau des deux
étages en fonction du temps avant 1’application du calcul différentiel.
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FiGURE 4.8 — Graphe de I’évolution des phases différentielles des capteurs [SAW] sur les deux étages PM10
(en rouge) et PM2,5 (en bleu) en fonction du temps.

La figure présente les phases obtenues pour les quatre lignes a retard (références et mesures)
au cours de I’expérience. Sur celles-ci, il est possible de distinguer les deux fois ou le garage a
été ouvert par le décalage des phases des quatre lignes-a-retard vers le haut, caractéristique d’un
changement de température a I’intérieur du garage.

Sur la figure le calcul différentiel est appliqué pour s’affranchir de ces variations de
température. Dans ce cas, une diminution de la phase sur le capteur de 1’étage PM2,5 (courbe
bleue) peut étre constatée. Ceci est caractéristique d’un effet de masse, preuve de la détection des
particules issues du moteur du véhicule. Sur I’étage PM10, en revanche, aucune diminution n’a
été observée. Apres étude de la granulométrie des particules issues des rejets des véhicules, ce
résultat est justifié puisque ces fumées d’échappement contiennent de maniere quasi exclusive des
particules de diametre <1 um (PM1) [163].

De son coté, le compteur optique utilisé comme référence dans cette expérience n’a rien vu. En
effet, ce dernier se basant sur une mesure toutes les trois minutes, il n’a pas été en mesure de
détecter les pics de concentration dus a la mise en route du véhicule a sa sortie puis a ce retour.
Cette expérience met en évidence ’intérét d’effectuer les mesures en continu.

Grace a ces expériences, nous avons montré que le capteur [P"AIR] réagit bien aux espéces car-
bonées issues de moteurs Diesel. Ceci est tres positif étant donné leur rdle avéré dans la pollution
atmosphérique.



4.3. LIMITES DU SYSTEME 117

4.3/ LIMITES DU SYSTEME

Les expériences décrites précédemment ont permis de valider le fonctionnement du systeme
[P’AIRI En effet, le dispositif est capable de mesurer les particules PM2,5 et PM10 via une mesure
de la phase des capteurs[SAW]positionnés au niveau des deux étages de I’impacteur. Les diamétres
des particules présentes a chaque étage ont été vérifi€s et une étude de corrélation entre le signal
de phase et la concentration des particules a permis la validation de la mesure. Néanmoins, le
dispositif présente certaines limites, celles-ci feront I’objet de cette section.

4.3.1/ PHENOMENE DE REBONDS

Le probleme de rebonds est consubstantiel a I'utilisation des impacteurs en cascades ; c’est effec-
tivement leur principal limite. En effet, la théorie des impacteurs en cascade repose sur 1’adhésion
des particules sur la plaque d’impaction (cf. section [3.2). Si les particules rebondissent sur la
plaque, elles peuvent alors réintégrer le flux et passer a I’étage inférieur. Ce phénomene a fait I’ob-
jet de nombreuses études exhaustives depuis que les impacteurs sont utilisés de maniere répandue.

4.3.1.1/ MISE EN EVIDENCE EXPERIMENTALE DU PHENOMENE

Lors d’expériences complémentaires, le systeme [P”AIR] a été exposé a un nouveau type de par-
ticules, en I’occurrence du sable d’Arizona. Ces particules sont généralement utilisées comme
référence pour calibrer les instruments de caractérisation des aérosols car elles couvrent la gamme
comprise entre 1 a 10 um avec une moyenne centrée autour de 3 pm.

Les expériences sont effectuées dans une enceinte contrdlée en température et en humidité ol les
particules de sable sont introduites. Apres atteinte d’une concentration suffisante dans la chambre,
deux cycles de pompage sont réalisés. Le premier s’effectue lorsque les concentrations PM2,5 et
PM10 sont respectivement de 400 et 550 pg/m>. Pour le second, les concentrations sont de I’ordre
de 200 et 250 pg/m?.

La figure .9 met en évidence la bonne réponse du capteur situé au niveau de I’étage PM2,5.
Cependant, sur 1’étage correspondant aux PM10, aucun décalage de phase n’est observé. Une
différence entre les concentrations PM10 et PM2,5 d’environ 150 pg/m? est pourtant mesurée
par le compteur optique lors du premier cycle de pompage et de 50 pg/m® pour le second. En
outre, apres démontage du dispositif et observation de la surface des capteurs par microscopie, des
particules sont clairement adsorbées au niveau de 1’étage PM2,5 alors que le niveau des PM10 est
quasi vierge de particules. L’explication la plus probable de I’absence de particules sur cet étage
est le phénomene de rebonds. En effet, avec ces particules de sable contenant principalement de
la silice, les forces d’adhésion sont plus faibles provoquant ainsi le rebond des particules et leur
réintégration dans le flux. Cela est en accord avec ce qui a été présenté dans la section
précisant que les forces de détachement devenaient prédominantes devant les forces d’adhésion
dans le cas des particules grossieres. Ce principe expliquerait les différences obtenues au niveau
des deux étages.

Afin de mieux comprendre ce phénomene de rebonds, des expériences de caractérisation de la
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FiGure 4.9 — Evolution des phases différentielles des étages PM2,5 (en bleu) et PM10 (en rouge) lors de
deux cycles de pompage en présence de particules sable d’ Arizona.

filtration par I’impacteur ont été menées au de Nancy. Le banc de mesure utilisé (cf. figure
est composé d’un générateur de particules Palas RBG 1000 [164], une enceinte de mélange
permettant d’homogénéiser la concentration des particules, un appareil de mesure Palas Inas[1635]]
capable de renseigner sur la distribution granulométrique de 1’aérosol dans la gamme 0,5 pm a
10 um et d’un étage d’impacteur dsp=2,5 pm fonctionnant a 5 Lpm, ce débit étant choisi pour le
bon fonctionnement du compteur optique.

Ce montage permet de déterminer la distribution granulométrique des particules injectées, ici
de quartz comprise entre 0 et 10 um, en amont et en aval de ’'impacteur. Les mesures sont
systématiquement effectuées trois fois de manieére a moyenner les valeurs de concentration. Les
distributions granulométriques en amont et en aval sont ensuite comparées entre-elles de maniere
a estimer ’efficacité de la filtration.

Sur la figure {.T1] sont présentées les distributions granulométriques en amont (en bleu) et en
aval (en rouge) de I’'impacteur. Le chevauchement des deux distributions indique que toutes les
particules ont traversé 1I’impacteur. Un revétement de la plaque de collection semble nécessaire
dans ce cas, I’'impacteur ne remplissant pas son rdle de collection des particules. On peut donc
penser que dans le cas de notre dispositif, les particules apres avoir impactées sur la surface du
capteur, rebondissent et réintegrent le flux d’air et passent a 1’étage inférieur.

Ces expériences ont permis de mettre en évidence ce phénomene de rebond ; celui-ci étant d’autant
plus important que les particules adherent plus faiblement sur les surfaces. De maniere intuitive,
il est possible de penser que le phénomene sera d’autant plus important que les particules sont

1. Laboratoire Réactions et Génie des Procédés
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Ficure 4.11 — Distribution granulométrique de particules de quartz avant et apres filtration par un étage
d’impaction dsp=2,5 wm mettant en évidence le phénomene de rebonds avec une filtration quasi inexistante.

rigides ; les particules molles, plus ou moins visqueuses, ayant tendance a se coller aux surfaces.

Il est important de rappeler que les particules de diametre aérodynamique plus important seront

plus enclin a ce phénomene que les particules fines. En effet, comme développé dans le premier

chapitre de ce document, les forces d’adhésion (Van der Waals) sont proportionnelles au diametre

des particules (cf. section[I.3.2)), alors que les forces de friction sont proportionnelles au diamétre
au carré (cf. section[I.3.3.4). Les forces inertielles, pour leur part, qu’elles soient gravitationnelles
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ou de centrifugation, sont proportionnelles au diametre des particules au cube (cf. section[1.3.3.5).
Pour cette raison, les particules fines jusqu’a 1 wm auront tendance a se coller facilement aux
différentes surfaces alors que les particules de diametre supérieur auront tendance a rebondir. Cette
réflexion est en accord avec les expériences présentées dans la section précédentes puisque I’effet
de rebond n’a été rencontré qu’a I’étage des particules comprises entre 2,5 um et 10 pm.

4.3.1.2/ COUCHE ANTI-REBOND

Afin de corriger le probleme pré-cité, une couche de lubrifiant en silicone a été déposée par spray
sur la surface sensible des capteurs. Cette couche a pour objectif d’amortir le choc des particules
de sable d’ Arizona lors de leur impaction sur les capteurs. Afin de créer une différence de concen-
tration entre les particules PM2,5 et PM10 la plus grande possible, les particules sont injectées en
quantités importantes (concentration de 1’ordre de 500 pg/m?). La réponse différentielle des cap-
teurs recouverts d’une couche amortissante au niveau des deux étages est présentée sur la figure
M.12] Apres trois cycles de pompage de 120 secondes chacun, il est possible de constater que la
phase des capteurs diminue nettement en présence des particules, et ce sur les deux étages ; avec
toutefois une réponse plus importante au niveau de 1’étage PM2,5.

Ces résultats montrent qu’il a été possible, dans ce cas, de faire la détection des particules sur les
deux étages. La couche de lubrifiant a donc permis d’arréter les particules grossieres au niveau de
I’étage PM 10 permettant au systeme de séparer les particules de sable selon leur taille. L’absence
de réponse sur 1I’étage PM10 observée lors des précédentes expériences (cf. figure semble
bien étre due au phénomene de rebonds, celui-ci ayant été réduit grice a la couche de lubrifiant
déposée.

Néanmoins, le comportement observé n’est pas constant pendant la totalité du pompage. En effet,
apres un décalage négatif abrupte de la phase des capteurs constaté au cours des trente premieres
secondes de prélevement, le signal se trouve alors perturbé et peut 1égerement augmenter. Plu-
sieurs hypotheses peuvent €tre émises pour expliquer ce comportement. Notamment que la couche
de lubrifiant n’adhere pas suffisamment a la surface et qu’elle la quitte progressivement lors du
pompage provoquant ainsi une modification des conditions de propagation de 1’onde élastique.
Par conséquent, cette solution ne peut €tre utilisée que provisoirement. D’ou la nécessité d’iden-
tifier une couche a déposer sur la surface des capteurs qui soit stable, homogene et répétable.
Apres études bibliographiques, il en ressort que les revétements les plus courants sont composés
de graisses ou de membranes de filtre [56]. Dans notre cas, les plaques d’impaction étant les cap-
teurs, le choix du revétement est plus délicat. En effet, en fonction de sa nature et de son épaisseur,
il peut entrainer des pertes acoustiques importantes rendant alors la mesure difficile voire impos-
sible. En revanche, une couche trop fine peut limiter I’effet-anti rebond recherché.

Un des matériaux tres utilisés et donnant de bons résultats en tant qu’amortissant est le |E]:EEEI
(Teflon®) [56]], [146]. Celui-ci semble donc capable de réduire les rebonds des particules sur la
surface sans étre collant du fait de ses propriétés hydrophobes. Cette derniere caractéristique peut
s’avérer tres importante dans le cas de la régénération des capteurs. Ce point sera abordé a la fin
de ce chapitre. Pour ces deux raisons, le choix s’est porté sur ce matériau pour la conception de la

2. Polytetrafluoroethylene
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FiGURE 4.12 — Evolution des phases différentielles des capteurs [SAW] recouverts de silicone au niveau des
étages PM2,5 et PM10 lors de 3 cycles de pompage successifs en présence de particules de sable d’ Arizona.

couche anti-rebond.

La couche additionnelle de Teflon® doit étre a la fois homogeéne et d’épaisseur maitrisée. Pour
cela, un procédé de dépot dédié a da étre développé. Pour ce faire, une machine de gravure pro-
fonde a été détournée de sa fonction d’origine pour permettre le dépot de PTFE a travers
un plasma C4Fg [[166]. Avec ce procédé, il est possible de déposer une couche homogene d’une
épaisseur de 1.5 um maximum. Au dela, ’homogénéité se dégrade significativement et le dépot
n’est plus aussi bien maitrisé. Lors du dépdt, les peignes interdigités ont été recouverts de résine
de maniere a ne recouvrir que la partie sensible du capteur; la résine étant ensuite enlevée dans
un bain de solvant. Ainsi, plusieurs épaisseurs de Teflon ont été testées, celles-ci étant comprises
entre 200 nm et 1,5 pm.

épaisseur de couche [PTFEH] Pertes d’insertion
1.5 um 50 dB
1 um 40 dB
600 um 30 dB
400 nm 27 dB
200 nm 25dB

TasLE 4.1 — Pertes d’insertion mesurées en fonction de 1’épaisseur de couche de [PTFE] déposée sur 1’en-
semble du dispositif SAW]

L’exploitation des signaux de phase des capteurs obtenus avec notre électronique d’interrogation
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nécessite des pertes d’insertion totales ne dépassant pas 30 dB; 35 dB étant la valeur limite ac-
ceptable. Ainsi, d’apres le tableau [d.1] les pertes obtenues pour les dépéts de 1.5 pm et 1 um ne
permettent pas d’effectuer une mesure. En revanche, pour les dépots de[PTEE|d’ épaisseur comprise
entre 200 nm et 600 nm, celles-ci sont acceptables. Les épaisseurs retenues pour ce revétement sont
donc inférieures 2 600 nm. Dans un premier temps, les capteurs recouverts de [PTEE ont été testés
en présence de particules issues de fumée de bougie afin de s’assurer de leur sensibilité vis-a-vis
de ces particules. La variation de phase des capteurs recouvert d’une couche de 600 nm de [PTEEl
avec une concentration de particules mesurée avec I’ePM est présentée sur la figure Celle-ci
montre que la réponse des capteurs recouverts de Teflon est du méme ordre de grandeur que celle
des capteurs sans couche additionnelle. La réponse bruitée de la mesure a I’ePM (courbe bleue)
est due 2 la faible quantité de particules injectée (concentration inférieure 4 40 pg/m?) mettant en
évidence les limites de cet appareil.
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FiGURE 4.13 — Comparaison de la dérivée de la phase différentielle du capteur SAW] au niveau de 1’étage
PM2,5 recouvert d’une couche anti rebond en de 600 nm d’épaisseur avec la concentration des parti-
cules PM2,5 mesurée avec le compteur optique ePM.

Lefficacité de cette couche de Teflon, en tant que couche anti-rebond pour les particules grossieres,
doit encore étre testée. Les problemes de maintenance et de disponibilité de la machine
localisée dans la centrale technologique de[MIMENTOIn’ ont pas permis de fabriquer de nouveaux
dispositifs nécessaires a cette validation. En revanche, des tests sont d’ores et déja programmés et
seront faits prochainement.
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4.3.2/ LINFLUENCE DE LA TAILLE DES PARTICULES SUR LA REPONSE DES CAPTEURS

Dans la section la faible réponse et I'instabilité du signal observées au niveau de 1’étage des
PMI10 ont été soulevées. Dans le cas des particules issues de fumée d’étain, cette observation s’ex-
pliquait par la relative faible quantité de particules grossieres en comparaison avec les particules
fines (cf. figure @.4). Afin de mieux comprendre I’influence de la taille des particules, d’autres
expériences ont ét€ menées en utilisant des particules de platre, présentant un ratio plus équilibré
entre particules grossicres et particules fines.
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FiGURE 4.14 — Evolution des phases différentielles de capteurs recouverts de 600 nm de Teflon, au
niveau des étages PM2,5 (en bleu) et PM10 (en rouge) en présence de particules de platre.

Les résultats de ces tests sont présentés dans la figure 4.14] Des le début du pompage, une dimi-
nution de phase au niveau de I’étage PM2,5 est constatée, vraisemblablement due a la présence
des particules fines dans la salle d’expérience. Apres injection des particules de platre, le capteur
de I’étage PM2,5 voit sa phase descendre de maniére marquée, traduisant une augmentation de
concentration de particules fines. L’étage PM10 quant a lui, voit sa phase augmenter. Ce compor-
tement est classiquement observé dans le cas d’'une modification des propriétés élastiques de la
surface du capteur. Pour comprendre 1’origine de ce résultat, une caractérisation au microscope
optique a été effectuée. Celle-ci montre que les particules ont bien été collectées sur la surface des
capteurs, et ce, au niveau des deux étages. L’expérience a été réitérée plusieurs fois avec le méme
constat au niveau des deux étages : un ralentissement de I’onde (effet gravimétrique) pour les
particules fines et une accélération de 1’onde (effet élastique) pour les particules grossieres. Pour
expliquer la réponse des capteurs [SAW] en présence de particules grossiéres, nous nous sommes
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intéressés aux phénomenes d’interaction entre les particules et I’onde de surface.

G. L. Dybwad relate cet effet dans un article publié dans “Journal of Applied Physics* [167].
Son étude porte sur le couplage entre des particules sphériques d’or de diametre compris entre
10 et 50 um et une microbalance a quartz fonctionnant a 1 MHz. Pour caractériser ce
couplage, un suivi de la fréquence de résonance est réalisé durant 1’expérience. Celui-ci indique
une augmentation de la fréquence de 1a[QCM]|en présence des particules au lieu d’une diminution
caractéristique d’un effet de masse attendu classiquement [[167]]. Pour expliquer ce phénomene,
le dispositif [QCMJparticule a été modélisé par deux systemes masse/ressort couplées (cf. figure

e La est modélisée par systeme oscillant de masse M et un ressort de raideur K

résonant 2 une fréquence wy = 4/ %
e La particule a elle aussi ét€ modélisée par un systéme oscillant de masse m et un ressort de
raideur k. Ce dernier correspondant au parametre d’attachement relié au couplage entre la

particule et la balance a quartz.

Particule EPartlcule
‘Résonateur
/ |
résonateur
(a) )

FIGURE 4.15 — Modélisation d’un systeme constitué d’un résonateur [QCM] et d’une particule déposée a sa
surface [167].

La fréquence globale du systeme couplé peut étre exprimée par 1’équation {.5] liant la fréquence
de résonance du systeme [QCM]particule au parametre d’attachement & (cf. figure [4.16).

2
2@2:(%+%+£)i \/(%+%+f) —455 [167] 4.5)
m m m

Le comportement du systeme se décompose ainsi en deux zones. Dans le cas ot la particule adhere

fortement a la micro balance, c’est-a-dire quand k est trés grand, la particule suit alors le mouve-

ment vibratoire du résonateur. Le systeéme obtenu résonnera alors a fréquence w = M’im ca-

ractéristique d’un effet gravimétrique. En revanche lorsque k est plus petit, c’est a dire lorsque

la particule est faiblement couplée au résonateur, la particule ne suit plus le mouvement vibra-
toire de ce dernier. La présence de la particule sur la surface entraine alors une augmentation de
la fréquence jusqu’a atteindre une valeur maximale obtenue quand k = m.w%, correspondant au
moment ou la fréquence de résonance de la particule est proche de celle du résonateur.
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FiGure 4.16 — Représentation de la fréquence d’oscillation d’un systéme / particule en fonction du
parametre d’attachement [[167].

Dans une étude sur les micro-contacts mécaniques, Vittorias et al. [L68]] ont prolongé le raisonne-
ment en étudiant I’'influence de microparticules de borosilicate sur un résonateur a quartz fonction-
nant 2 6 MHz. Dans cette étude, les auteurs montrent que les particules de diametre compris entre
10 um et 20 um induisent une augmentation de la fréquence du dispositif acoustique. En effet,
en raison du faible couplage entre les particules et le résonateur, celles-ci n’arrivent pas a suivre
I’oscillation du résonateur et entralnant une augmentation de la rigidité du systeme d’ou résulte
une augmentation de la fréquence de résonance. Les auteurs montrent également que les particules
de 5 um de diameétre induisent, quant a elle, un effet de masse caractérisé par une diminution de la
fréquence de résonance. Dans la méme étude, les auteurs ont réussi, a améliorer le couplage entre
la surface et les particules par I’intermédiaire d’un dépdt sur la surface du résonateur d’une couche
de polystyrene chauffé a 150°C. Ils ont ainsi pu obtenir un effet de masse méme avec les particules
de 20 um de diametre.

Pour conclure, nous avons constaté par I'intermédiaire de diverses expériences et au travers des
études bibliographiques que 1’hypotheése de départ, formulée dans la section[2.4.T|pour laquelle les
particules formeraient une couche ne provoquant qu’un effet purement gravimétrique, n’est pas
systématiquement vérifiée. Cela est d’autant plus marqué en présence de particules grossieres ;
celles-ci occasionnant une mauvaise adhésion a la surface se traduisant par un faible couplage
surface/particules. Les phénomenes mis en jeu sont trés complexes et nécessitent une étude plus
approfondie, d’autant plus que la nature des particules issues de la pollution est inconnue et diverse.
De nouvelles expériences seront prévues prochainement de maniere a caractériser plus précisément
I’influence de la taille et de la nature des particules sur leur adhésion a la surface sensible des
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capteurs [SAWI En outre, pour réaliser cette caractérisation, il est indispensable d’avoir acces a
un banc de mesure calibré mettant en jeu des particules de taille connue, mono-dispersées et de
concentration maitrisée. Dans ce but, une recherche de financement permettant la réalisation de ce
banc au sein du département Temps-Fréquence de I’institut[FEMTO-ST] a été engagée.

4.3.3/ SATURATION ET REGENERATION

Le principe de mesure du dispositif étant basé sur 1’effet gravimétrique qu’exercent les particules a
la surface des capteurs, celles-ci doivent €tre présentes sur la surface et y rester pour €tre mesurées.
Lors de I'utilisation prolongée du dispositif, celui-ci risque alors de s’encrasser entrainant une
baisse de sensibilité pouvant aller jusqu’a sa saturation complete. En effet, 1’effet gravimétrique
se traduit par un décalage vers les basses fréquences mais aussi par un dumping de 1I’amplitude
du parametre de transmission S 1. L’augmentation de la masse induisant des pertes croissantes, la
dynamique du signal finira par étre trop faible pour permettre 1’interrogation du dispositif.

Pour le montrer, une étude théorique a été effectuée. Pour cela, un empilement de couches est
simulé a I’aide d’outils de calculs développés au sein de 1’équipe Cet empilement est
composé d’un substrat semi infini de quartz de coupe AT, d’une couche guidante en silice de 800
nm d’épaisseur et d’une couche d’or utilisée pour simuler une masse. La figure .17 montre I’effet
de I’épaisseur de cette couche d’or sur la vitesse de phase de ’onde de Love. Celle-ci diminue
brusquement pour des épaisseurs inférieures a2 1 um puis s’amenuise progressivement jusqu’a
atteindre une asymptote. A partir de la courbe de vitesse, il est possible de calculer la sensibilité
gravimétrique en appliquant 1’équation [4.6]:

_Av 1

S = (4.6)

v o Ae’
Ae étant la variation de 1’épaisseur de la couche d’or et p = 19,32 g/cm? sa densité. La sensibilité
gravimétrique atteint son maximum pour une épaisseur d’or d’environ 0,5 pwm se poursuivant par
une décroissance rapide jusqu’a la saturation complete (cf. figure [4.18).

Ces résultats prouvent qu’au dela d’une certaine quantité de matiere déposée en surface des cap-
teurs, ceux-ci ne sont plus sensibles a I’augmentation de masse a leur surface. Définir de maniére
précise cette quantité a partir de laquelle le capteur est saturé est difficile dans notre cas. En effet,
celle-ci est fonction de I'utilisation finale du dispositif, de la nature des particules mesurées et donc
de leurs caractéristiques physiques, sont indéfinies. Les constantes physiques de la couche servant
a simuler I’augmentation de masse ne sont donc pas accessibles et rendent la simulation précise
de cet effet impossible.

Pour cette raison, il semble plus judicieux de prévoir un systeme de régénération des capteurs en
éliminant les particules de la surface. Celui-ci pourrait avoir lieu régulierement, c’est-a-dire apres
un certain nombre de cycles de mesure ou bien apres atteinte d’une valeur de variation de phase
prédéfinie.

Dans ce cadre 13, plusieurs solutions, ne nécessitant pas le démontage du dispositif, ont été en-
visagées . La premiere serait d’utiliser un flux d’air propre suffisamment puissant pour décoller
les particules de la surface des capteurs. Cependant, cette méthode ne serait efficace que pour
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FiGure 4.17 — Evolution théorique de la vitesse de phase 1’onde de Love en fonction 1’épaisseur de la couche
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FiGure 4.18 — Evolution théorique de la sensibilité gravimétrique du capteur SAW] en fonction 1’épaisseur
de la couche d’or.

les particules grossieres. En effet, la prédominance des forces d’adhésion (Van Der Waals,
électrostatique ...) sur les forces de friction engendrées par le flux d’air empéchera le décollement
des particules fines et ultra-fines. La deuxieme option envisagée est d’utiliser des transducteurs a
peignes interdigités permettant de générer une onde de Rayleigh perpendiculaire au chemin de pro-
pagation de I’onde de Love du capteur[SAW] Cette technique a, en effet, été utilisée dans le cadre
des travaux de these de Sébastien Alzuaga réalisée au sein de 1’équipe pour déplacer
une goutte d’eau [169]]. Le point limitant de cette méthode est sans doute le faible couplage
électromécanique du quartz. La troisiéme solution, dont le principe est proche de la précédente
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mais offrant potentiellement plus de puissance, serait d’utiliser une pastille piézoélectrique de
mﬂ permettant de faire vibrer le capteur. Ce systeme, associé a un flux d’air propre, permettrait
d’arracher les particules de la surface des capteurs afin de les régénérer. Le méme principe est
utilisé pour le nettoyage automatique des lentilles d’appareils photo de haute gamme, inventée par
Olympus en 2003 et utilisé dorénavant par les principaux fabricants d’appareils photo [170].

4.4/ CONCLUSION

Ce dernier chapitre a été principalement consacré a la vérification expérimentale du fonctionne-
ment du dispositif P”’AIRl En effet, la capacité a mesurer la concentration des particules PM2,5
et PM10 dans I’air par un systeme d’impaction équipé de capteurs a été démontrée. Dans
un premier temps, 1’aptitude du systeme a discriminer les microparticules suivant leur taille a été
validée par suivi de la réponse en phase des capteurs [SAW] et par des observations a ’aide d’un
microscope optique. Une comparaison entre la réponse en phase et la concentration particulaire
mesurée par un compteur optique commercialisé par Ecologicsense a ensuite été accomplie, mon-
trant la corrélation existant entre les deux systémes.

Dans la seconde partie de ce chapitre, les limites du dispositif on été énoncées. Celles-ci étant
liées a un degré d’adhésion variable en fonction de la taille et de la nature des particules. Deux
principaux effets ont été identifiés. Tout d’abord, le phénomene de rebonds pouvant modifier I’ effi-
cacité de la filtration ainsi le manque de couplage entre les particules et la surface sensible pouvant
limiter I’effet gravimétrique. Ces deux problemes ont été soulevés et certaines solutions ont été
proposées afin de les corriger.

3. Titano-Zirconate de Plomb



CONCLUSION GENERALE

“objectif de ce travail était de développer un outil de discrimination et de mesure de particules

PM2,5 et PM10 dans I’air basé sur des capteurs a ondes élastiques. Ces travaux de these,
financées via une bourse industrielle de type conclue entre le laboratoire de recherche
[FEMTO-ST] et I’entreprise Ecologicsense basée a Rousset, s’inscrivent dans le cadre du projet
[P’AIRI L’objectif était de développer un réseau de capteurs de particules miniaturisés, de grande
sensibilité, peu consommateurs en énergie et a faible cofit. Pour y parvenir, un dispositif fondé
sur des capteurs a ondes élastiques de surface intégrés dans un impacteur en cascade a été congu.
Cette combinaison, originale et innovante, permet la séparation et la mesure des particules PM2,5
et PM10 en temps réel. Celle-ci a fait I’objet d’un brevet déposé en avril 2016.

Les fondamentaux concernant les particules, les aérosols et leur caractérisation ont d’abord été
étudiés dans le premier chapitre. La complexité du comportement des particules au sein d’un
aérosol a été abordée. L’étude des phénomenes induits a également permis la compréhension des
principes technologiques des systemes de mesure existants, notamment optique, gravimétrique et
radiométrique. Ainsi, il a pu &tre montré que malgré les nombreux avantages des technologies
optiques, celles-ci sont peu adaptées a la mesure de la pollution atmosphérique car nécessitant
une calibration pour chaque nature de particule 2 mesurer. De méme, une étude bibliographique
complete a été menée permettant d’identifier les instruments actuels capables de mesurer les par-
ticules fines dans 1’atmosphere en temps réel. Malgré leurs nombreuses qualités, ces instruments
ne remplissent pas les caractéristiques recherchées pour le projet P’AIR] que ce soit en termes de
taille, de colit ou encore de consommation. Pour cette raison, cette theése a investigué une autre
voie qui est celle des capteurs a ondes élastiques de surface ; ce type de technologie offrant une
grande sensibilité gravimétrique ainsi que d’autres avantages notamment par rapport au cofit et la
consommation énergétique.

La conception de ces capteurs dédiés a la détection de particules a fait I’objet du second chapitre.
Pour cela, les généralités sur la propagation des ondes élastiques dans les solides et en particu-
lier dans les cristaux piézoélectriques ont été introduites. Le choix s’est porté sur des capteurs
avec une configuration de type ligne a retard permettant la propagation d’ondes de Love au sein
d’une couche guidante en silice. Les différentes étapes de conception de ce type de dispositifs
ont été présentées. La sensibilité de ces capteurs en présence de particules a ensuite été validée
expérimentalement. A 1’aide d’outils de calculs congus au sein de 1’équipe permettant
la modélisation du comportement de dispositifs électroacoustiques, une épaisseur de couche gui-
dante optimale a pu &tre identifiée.

Les capteurs a ondes de Love n’étant pas intrinsequement en mesure de discriminer les particules
selon leur taille, un systeme spécifique de filtration des PM2,5 et PM10 a di étre mis au point.
La conception de ce systeme de séparation a été 1’objet du troisieme chapitre. Apres considération
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des avantages et inconvénients des différents systemes de filtration existants et/ou concevables, le
choix s’est porté sur le principe des impacteurs en cascade. Apres étude théorique et simulations
numériques a 1’aide du logiciel d’éléments finis Comsol Multiphysics, les différentes étapes de
conception de ce systeme ont été validées. Pour y intégrer les capteurs SAW] permettant la mesure
en temps réel, des plaques d’impaction dédiées ont été congues ; cette intégration étant un point
novateur par rapport aux systémes existants. De nombreuses modifications et optimisations ont
été nécessaires avant de parvenir a un design final fonctionnel permettant la mesure des particules
PM2,5 et PM10 en temps réel.

Le quatriecme et dernier chapitre a été consacré a la vérification expérimentale du bon fonctionne-
ment de ce dispositif. Ainsi, la capacité a mesurer la concentration des particules PM2,5 et PM10
dans I’air par un systeme d’impaction équipé de capteurs a été prouvée. Ces validations
ont été effectuées par étapes. Tout d’abord, la discrimination par la taille a été validée par suivi de
réponse en phase des capteurs[SAW]et observation par microscopie optique. Ensuite, la corrélation
entre la réponse en phase et la concentration particulaire mesurée par un compteur optique com-
mercialisé par Ecologicsense a été accomplie. Toutefois, les diverses expériences on pu mettre en
évidence certaines limites au systeme ; celles-ci étant, de toute vraisemblance, liées a une mauvaise
adhérence sur la surface des capteurs de certaines particules grossieres. Associés a cela, deux prin-
cipaux effets ont été identifiés : tout d’abord, un phénomene de rebonds peut modifier I’efficacité
de la filtration en renvoyant des particules de plus gros diametre a un étage inférieur et ensuite, un
manque de couplage entre les particules et la surface sensible peut minimiser I’effet gravimétrique
attendu.

Ces dernicres expériences ont toutes été effectuées a 1’aide d’aérosols de concentration non
maitrisée, le banc de mesure a disposition ne permettant pas de contrdler la quantité de parti-
cules générées. En outre, celles-ci provenant de fumée de bougie ou d’étain, sont de la catégorie
des aérosols poly-dispersés, c’est-a-dire que plusieurs diametres de particules coexistent. Or les
résultats obtenus montrent que taille des particules a une forte influence sur la réponse des cap-
teurs Il est prévu, dans le cadre de la suite de ces travaux de theése, de développer un
banc expérimental disponible au département Temps-Fréquence et capable de générer des aérosols
mono-dispersés de concentrations contrdlées, ainsi que de gaz divers. Un tel banc permettra la ca-
ractérisation de dispositifs de mesure de particules ou de gaz de maniere précise et rigoureuse. En
outre, il est présagé de compléter les études sur I’efficacité d’une couche anti-rebond en Teflon en
présence de particules de tailles et de natures différentes.

D’un point de vue théorique, le couplage entre particules et onde de surface pourra aussi faire
I’objet d’une étude plus poussée, en mettant au point des modeles numériques permettant une
meilleure compréhension de I’interaction de 1’onde de surface avec différentes natures et tailles de
particules.

En vue de la potentielle commercialisation du dispositif, il est nécessaire de connaitre sa durée
de vie ainsi que les éventuelles dérives dues a I’encrassement de la surface des capteurs par les
particules. Cette donnée permettrait d’apporter une correction a 1’éventuelle perte de linéarité en
fonction du temps et d’estimer un seuil de saturation. Dans le cas ou la durée de vie serait trop
courte par rapport a 1’application visée, un systeéme de nettoyage in-situ pourra €tre mis au point.
Durant cette these, plusieurs méthodes ont déja été envisagées et certaines testées brievement,
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notamment 1’utilisation d’ondes de Rayleigh ou la génération d’ondes de volume par une pastille
de [PZTl Toutefois, quelque soit le systéme choisi, la problématique d’intégration au niveau des
différents étages sera un élément important a prendre en considération.

Tout au long de ces travaux de these, le systeéme a été testé dans diverses conditions : enceinte
controlée en température, environnement intérieur et dans un garage. La perspective de fonction-
nement du systeme en environnement extérieur souleve de facon évidente la problématique de
robustesse. Celle-ci étant en partie assurée par le systeme différentiel, elle n’est a ce jour pas suffi-
sante. En effet, des expériences réalisées en présence de vent ont montré 1’apparition de parasites et
bruits importants pouvant dégrader la réponse du systeme ; la réponse en phase étant tres sensible
aux mouvements et vibrations des cable coaxiaux. En prévision de cela, dans le cadre de ce projet,
un boitier spécifique a été développé par Ecologicsense, celui-ci n’a pas encore pu étre testé en
conditions réelles par manque de temps.

En outre, en vue de la mise en place d’un réseau de capteurs autonomes, la minimisation de la
consommation en énergie peut étre encore envisagée ainsi que la réduction du cofit de fabrication
de I'impacteur. En effet, la diminution du débit de fonctionnement de I’impacteur de 3 Lpm a
1 Lpm, ou moins, parait digne d’intérét. Ainsi, une étude ayant pour but de descendre a 0,5 Lpm
a déja été entamée. Par ailleurs, le remplacement de certaines parties initialement prévues en alu-
minium par un polymere thermoplastique comme I’ ABS (acrylonitrile butadiéne styreéne) via de
I’impression 3D peut &tre une solution économiquement intéressante. Un prototype a déja été fa-
briqué en collaboration avec Ecologicsense et est actuellement en phase de test. Le gain estimé de
réduction de colit serait d’au moins un facteur trois.

Enfin, pour la suite de ces travaux de these et au vu des résultats trés encourageants de celle-ci,
I’équipe souhaite continuer sur cette thématique en proposant un projet ayant pour but
d’améliorer le dispositif [P’AIR] en y ajoutant un étage supplémentaire permettant la mesure des
particules plus fines, tout d’abord les PM1 pour tenter finalement la mesure des nanoparticules.
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De nos jours, les problemes lié€s a la pollution atmosphérique se posent de fagon récurrente et croissante. Parmi
les divers polluants connus, les particules en suspensions se distinguent comme étant les plus problématiques
pour la santé publique, notamment celles appelées PM10 et PM2,5, correspondant respectivement aux particules
de diametre inférieur a 10 et 2,5 um. Chaque année, plus de deux millions de déces prématurés peuvent etre
attribués aux effets de la pollution de I’air selon 1’Organisation Mondiale de la Santé.

L’objectif de ce travail était de développer un outil de mesure de particules PM2,5 et PM10 dans I’air basé sur
des capteurs a ondes élastiques de surface. Ces travaux de these, financés via une bourse industrielle de type
CIFRE dans un partenariat entre I’institut FEMTO-ST et I’entreprise Ecologicsense, s’inscrivent dans le cadre
du projet P’AIR (Particle Atmospheric Intelligent Research) dont le cahier des charges requérait la réalisation
d’un dispositif trés sensible, miniaturisé et peu consommateur en énergie, dédié a la séparation et la mesure
en temps réel de particules fines et ce, pour un faible cofit de fabrication. Pour y parvenir, un dispositif fondé
sur des capteurs a ondes élastiques de surface intégrés dans un impacteur en cascade a été entierement congu.
Un prototype fonctionnant a 3 Lpm a été fabriqué au cours de ses travaux, sa capacité a séparer puis a mesurer
les particules PM2,5 et PM10 en temps réel a été prouvée expérimentalement. Cette combinaison capteurs
SAW/impacteur, originale et innovante, a permis la rédaction d’un brevet déposé en avril 2016.

Qualité de I’air, PM10, PM2.5, Capteur SAW, ondes élastiques de surface, impacteur en cascade, onde de
Love

During the last few years, environmental pollution is becoming a big concern. According the World Health
Oganization, more than two million premature death are caused by atmospheric pollution. Particles smaller
than 10 microns and 2.5 microns in diameter, respectively PM10 and PM2.5, are a major cause of health
issues since they are likely to deeply penetrate the human lungs. This resaerch was financed by an industrial
scholarship (CIFRE) within a partnership between the institute FEMTO-ST and the company Ecologicsense.
It was undertaken in the framework of the P’ AIR (Particle Atmospheric Intelligent Research project) project,
which aims to develop new innovative low cost sensors in order create a network.

In this thesis, we developped Surface Acoustic Wave (SAW) sensors, combined with a cascade impactor, to
perform PM10 and PM2.5 particle concentration measurement. A prototype, operating at 3 Lpm, was built
during this research and its ability to separate and measure PM2.5 and PM10 particles was demonstrated. This
innovative combination SAW/impactor allowed the filing of a patent in April 2016.

SAW sensor, Cascade Impactor, PM10, PM2.5, Love waves
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