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Seconde partie du cours :
Caractérisation des suies
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Plan de 'exposé -

 Formation des particules de suie

> {mpact de la morphologie racrale
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> Mesures ex-sitv : Microscop
> Mesures en ligne : Densité effective

> Mesure in-situ : Interaction lumiere-agregats
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|a formation des agrégats de suie _
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» Caracterisation des HAP nécessaire pour

» Comprendre les mécanismes de formation

« there Is a scientific interest in characterizing and quantifying gazeous and adsorbed
PAHs along the combustion process... » 2009
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» Contréler leur présence ala source
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Plan de I'exposé -

> Forrmarion des parricules de suie
* Impact de la morphologie fractale
Exemple de la force thermophorétique
> Morpnologie fracrale : Concep’ er definirions
»  Mesures ex-situ : Microscopie elecironigue
> Mesures en ligne : Densité effective

> Mesure in-situ : Interaction lumier
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> Exemple de caractérisation chimique
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Impact de la morphologie fractale™

Impact sur le bilan radiatif planétaire Métrologie optique

A : :
role joue par les suies sur I'albedo) (interaction lumiere-particules)

Sunlight
Exhaust oot particies ¥y
H-mcg-mus s
' lwenucleation = :

average of 200 images

42,5 mm
Measurements by LI ?

Figure 1: Ice cloud microphysical model

Métrologie « conventionnelle »

(sens du diametre équivalent sphérique 2)

Transport, dépot et réactivité

(Les modeles sphériques s'appliquent-ils 2)

Dution 190 __
—--—
—— WO
L

dMidlgidp) [mgim ')

cranmad®BE

10 100 000
Strand et al., AST, 2004

Ecoe! e G S e e

UMR 6614

co=ja Jj IRSH

'COMPLEXE DE RECHERCHE INSTITUT
INTERPROFESSIONNEL EN AEROTHERMOCHIMIE DE RADIOPROTECTION

ET DE SORETE NUCLEAIRE




Impact de la morphologie fractale™
L'évaluation de la force thermophgréiique _
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Thése Edouard Brugiere

Brugiere, E., Gensdarmes, F., Ouf, F.-X., Yon, J., Coppalle, A., & Boulaud, D. (2013).

Journal of Aerosol Science, 61, 1-12
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Impact de la morphologie fractale

L'évaluation de la force thermophorétique
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Plan de 'exposé -

ormarion ces parricules de suie

.

> {mpact de la morphologie racrale

« Morphologie fractale : Concept et définitions

N
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> Mesures ex-siiu : Microscopie elecironique

nsire

> Mesures en ligne : D frecrive

(P
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> Mesure in-situ : Interaction lumiere-agregats

» Exemple de caractérisation chimique
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Qu’est-ce qu’un objet fractal ? _

« théorie de la rugosité »

par Benoit Mandelbrot en 1974

Autosimilarité : invariance de la structure
par changement d’échelle
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Qu’est-ce qu’un objet fractal ?

In(N;)
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Dans la nature, rien n’est jamais fractal sur une échelle infinie...

On parle d’objet « quasi-fractal » sur une échelle de taille bornée
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Qu’est-ce qu’un objet fractal ?

Un objet a une répartition spatiale
fractale de sa masse si :

Le graph log-log représentant la masse ?
m contenue dans une boule de rayonr v %
en fonction de r présente une portion ” j |
affine : :

A

In(m)

(wupp

dy
din(r/Ryp)

In (r / Rp)
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Qu’est-ce qu’un objet fractal ?
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Dimension fractale individuelle d’un ag_

n(r) fonction de
répartition spatiale de

Fonction de corrélation de paire :

U

la matiére :
4@ = ||| nonG - o
n(rz) =0

« Elle représente la probabilité de
trouver de la matiére a une distance r
d’une origine choisie au hasard,
appartenant a I'agrégat »

Ainsi, A(r)4nr?dr est proportionnel a rp
la masse dm contenue dans la

sphére creuse de rayon r et

d’'épaisseur dr.

@ dm ~ rdf_l

=—ocA(r) I:D p(r) < A(r) o rs
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Dimension fractale individuelle d’un a_

p(r)/p(0)

A(r)
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Description morphologique d’une popula_

Rayon des sphérules (R,) :

Rayon de la sphérule primaire.

Rayon de coupure (R,) :

Rayon de la boule circonscrite a I'agrégat.

Rayon de giration (R,) :

Rayon caractéristique de la répartition spatiale de
la masse (li€ au moment d’inertie de I'agrégat) :

Po (r/Rp)df_B
v,
)2, rep(P)d>T
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Description morphologique d’une popul_
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Plan de I'exposé -

> Formarion ces parricules de suie

> {mpact de la morphologie racrale

v

> Morpnologie fracrale : Concepr er definirions

« Mesures ex-situ : Microscopie électronique

Sphérules primaires - dimension fractale

—

> Mesures en ligne : Densité effective
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> Mesure in-situ : Interaction JlJffJ]éf&chfé
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L’analyse par microscopie électroniqu_
Analyse de surfaces et contours projetés

Comment corriger I'effet de
projection 3D>2D ?

Apreés projection, analyse
des propriétés 2D

"
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L’analyse par microscopie électronique (ex situ_
Détermination expérimentale du diametre des s_

B Size distribution for ethylene soot
s—s Lognormal adjustment for ethylene soot

0,07 | M Size distribution for aeronautics soot
+-» Lognormal adjustment for aeronautics soot ||

30 40 50 60 70 80 90
I D, (um)

Ethyléne :
=34.58 nm 0} g, = 1.22

Dp,geo
Aéronautique :

Dpgeo = 16.6 nm 6, 5eo= 1.54
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L’analyse par microscopie électronique (ex situ) -

Détermination expérimentale du diametre des sphérules_
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L’analyse par microscopie électronique (_

Détermination experimentole du diameire
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L’analyse par microscopie électronique (ex _

Ethyléne :
Dpgeo = 34.58 N 6 geo= 1.22

) 0,6 N

Wl

e , R

@ Aeronautique :

@ 0.4 m Dpgeo = 16.6 N 0 500= 1.54
== Ethylene soot

s Aeronautics soot

02 |=— Sigmoid curve
— Point Contact virtual aggregates
. | . | ¥
gl() -5 0 5
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L’analyse par microscopie électronique _
Détermination expérimentale du diaméiie desSpREREIT

Dilution

o I Point de
<]|—auenchgas Fonctionnement A B C
_ / = ;‘r'”“m A/B/C/D 50/200/1.2/20 | 60/0/1.0/20 | 60/0/1.5/20
- 0C/TC (%) 22.0 87.0 4.1
Flame
‘ N 62 119 207
Air Gaseous Air
Fuel
1 P Syttt
0.8 | A/B/C/D 50/200/1.2/20 60/0/1.0/20 60/0/1.5/20
Parametres Dp,geo o Dp,geo o Dp,geo o
5060 2 Ethylons soot { | morphologiques | (nm) | P9%°| (nm) | P9%°| (nm) p.geo
@ *—e Acronautics soot
a - gﬁ;ﬁ ((gggﬁoaﬁ)zm Détermination a
04F |+ . i
wh < CAST C (60/0/1.5/20) partl_r dela 17.2 | 1.43 30.7 1.26 24.1 1.34
— Point Contact virtual aggrogates fonction MS +08 [+003| +13 |+0.02 +1.1 |+0.02
(Equation (3))
0.2+ i
% 5 ' 0 '
- - Theése Alexandre Bescond
(In(D) - In(D>___ )/ In(o .
- ) paso) soumis dans AST
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L’analyse par microscopie électronique (ex s—

Analyse de surfaces et contours projetés (mé
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L’analyse par microscopie électronique (ex _
Analyse de surfaces et contours projetés (m_
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N ®@a, Meakin et al., 1988
|| ®@a, Koyll et al., 1995

®@a, DLCA, Yon et Ouf, 2009
| Aka
|| Aka, DLCA, Yon et Ouf, 2009

A ka, Meakin et al., 1988 O
|| Aka, Kdylu et al., 1995 O
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L’analyse par microscopie électroniqu_

Analyse de surfaces et contours projetés (méthode deliciciencaI

1000

.
N
\._/ L

LS T

i
10 o
43§
ra
1 yull
l__ 0.1 1
R — s Rg/Rp
g
2.96
Combustible Dp (nm) d;
Gazole 16.31 1.75
Diester 17.16 1.70
Kéroséne 18.04 1.95
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L’analyse par microscopie électronique (_
Analyse d'échelles au sein d'une image (_

Méme sur I'image projetée, la masse contenue
dans une boule de rayon r est de la forme :

m ~ rér

Ainsi, la masse d’ agregai contenue dans une boite & $
de coté € est m(e)~ € dg

S'il faut au total N(g) boites pour recouvrir I'agrégat,
on en déduit une masse totale de la particule de :

- M~ N(g) ¥

Indépendant de ¢

dln(N(s)) Une représentation log-log de N(g)
f — |I> en fonction de £ doit représenter
din(e) une droite de pente d; !

UMR 6614

ET DE sDREré NUCLEAIRE




L’analyse par microscopie électronique (_
Analyse d'échelles au sein d'une image (_

1.00E+06 ‘
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L’analyse par microscopie électronique (ex _

Type de méthode

Ex-situ, post traitement (analyse effectuée a
postériori sur échantillons prélevés).

Infrusivite

Stabilité des particules sous le faisceau
d’électrons, vieillissement des échantillons...

Accéder a d'autres informations (microstructure, taille de la
sphérule primaire, composition élémentaire).

Inconvénients
Méthode chronophage.

L'analyse statistique des grandeurs projetées (dimension
fractale d’ensemble) nécessite des lois de transposition 2D-
3D non validées.

nting : dimension fractale d'un agrégat (pour df<2).

00| CRE e W UCRON SIS U ESYPIOUSSIErES, 2015
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Plan de 'exposé -

> Formarion ces parricules de suie

> {mpact de la morphologie racrale

> Mesures ex-sitv : Microscop
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« Mesures en ligne : Densité effective

14

> Mesure in-situ : Interaction lumiere-agregats

vl

> Exemple de caracterisarion chimigque

UMR 6614

COQ!O TTTTTTTTTTTT 200) R E B IO RO U ESIoLsSeres) 2014

ET DE SORETE NUCLEAIRE




Masse volumique effective (en ligne) : Th_

Peut-on déduire la dimension fractale d’'une mesure expérimentale de
masse volumique ? m

d f_3 <« Dimension de
p = ﬁ ~T \ I'espace Euclidien
T
3 Dimension fractale

Oui, si I'on peut classifier en taille les agrégats et mesurer leur masse !

Le DMA (Differential Mobility Analysis) est un classificateur d'aérosol
submicronique : classification par le rayon de mobilité de I'agrégat : R,

Peff 4an3 m

3

Si R, « Rg IZD Peff= P IZD ds est alors mesurable !

UUUUUU
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Masse volumique effective (en ligne) : T_

1.00E+00

Peil Pp

1.00E-01

—e— Cas sphérules primaires
monodisperses

—%— Cas des sphérules primaires
polydisperses
== = [it densité effective (Np>20)

purlps=1.0,39*(D,,/D,)"-0.758

™

Chaque point représente une population
monodispersée d'agrégat.

La pente (df — 3) est donc associée a une dimension
fractale collective.

Méthode valable si :

1. Le comportement fractal individuel est pleinement
établi.

2. Les conditions physique d’agrégation n’évoluent
pas au cours du temps de la mesure

3. SiR,, x R, ce qui n’est pas toujours le cas

Méthode conduisant a une
limension fractale de population
systématiquement supérieure
aux autres méthodes.

d; =3 —0.758 = 2.24 # 1.65 (DLCA)

1.00E+00

D,/D,

1.00E+01
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Masse volumique effective (en ligne) : Expéri_

Par ICLK: 5 QEMEMSe 5,
dlluges ¢ | Ecian llomees
150mn ==

FILTRE

/ Fractal aggregates N, > 10
250 5 - v
200 L S S

PR

N

Aerodynamic diameter Da (nm)

m p C(Ra) Ra
amr, 3 T0C.(R,)\R

Peff —

& Compact aggregates -> sphere
gl N, =5 « ACETYLENE
50 \L“/ = TOLUENE
+ PMMA
3 — DOS
o T T T
o 1700 200 400 500 600

Electrical moblllty diameter Dm (nm)

Keskinen et al. (1998), Skillas et al. ( 999). Matti Maricq and Xu (2004), Van Guliik et al. (2004),
Ouf et al. (2006), Dewalle et al. (2010)...
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Masse volumique effective (en ligne) : E_

2

¢ Acetylene
= Toluene
A PMMA

= ® »DOS

£ s

U .

*--9 [

Py

‘O

c

L d]

O

[ J]

=

:

= Acétylene 1,93 2,25

Toluene 1,81 2,16
PMMA 1,72 2,04
0,2
40

Electrical mobility diameter D, (hm)

UMR 6614
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Masse volumique effective (en ligne) : Ex_

Et par une mesure directe de la masse ?

Agrégat N, = 100;

Dyp = 27 nm,

Pop = 2,2 g/cm3 B 2 fg!!

—

Air

Thése Alexandre Bescond,

Projet MERMQOSE / ONERA —-CNRS - SNECMA - IRSN
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Masse volumique effective (en ligne) : _

1400
X
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Thése Alexandre Bescond,
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Conclusions sur la mesure de masse volumi_

Type de méthode

Ex-situ, en ligne (analyse en quasi-temps réel les
modifications morphologiques des particules prélevées).

Intrusivité
Liée a la qualité du prélevement.

Analyse rapide et tri-dimensionnelle, reposant sur dispositifs
commerciaux de plus en plus accessibles (DMA, ELPI, APM/CPMA).

Permet le calcul de concentration massique a partir d’'un SMPS
Inconvénients

Mesure indirecte de la masse et de la masse volumique.

Repose sur I'hypothése erronée que R,, « R, ., ce qui conduit
a une surestimation de la dimension fractale (de 20 a 40%).

uuuuuu

00| CRE e W UCRON SIS U ESYPIOUSSIErES, 2015

nnnnnnn



Plan de I'exposé -

> Forrmarion des parricules de suie

Q
—_
o
(D

> Impact de la morphologie fre

> Morpnologie fracrale : Concepr er definirions

> Mesures ex-situ : MIcrosco

> Mesures en ligne : Densie effecrive

« Mesure in-situ : Interaction lumiere-agrégats
Dimension fractale - Taille - propriétés optiques

» Exemple de caractérisation chimigque

J

rrrrrrrr

lNrEmFEmoNNEL EN Asmmzmncmwz DDDDDDDDDDDDDDDDD
ET DE SORETE NUCLEAIRE




Exploitation de I’intéraction élastique Iumiere=sme

Absorption de la lumiere par la particule de _

On postule un effet cumulatif de I'absorption par chaque
sphérule (pas d’effets couplés) :

_ a p
K,,s = N9 X Ny, X Cqps

/1 r\ ‘_ .............
- Section efficace
Concentration particulaire d’absorption d’'une
(part/m3) sphérule

Nb de sphérules

On postule que la sphérule est petite devant la longueur

d’'onde (théorie RDG) : 2 3
p _ 5
sz3 Caps = 1 E(m)
Kaps = N9 ——E(m) f N, x p(Dy) x d(D,)
Kabs 67TE(m)fNagg X —P_ X N X p( ) X d( ) — 67TE(m) fv

fo
o N — Bl oo £eole ifigmzifgye CIRS st 25 pou;;ie’res, 2014 _
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Exploitation de I’interaction elastig

e lUMIere=suie

Diffusion angulaire de la lumiere par la pa

— — 2T
lFecll = [l#es | = =
ill = 2K lsin (2) = L sin (2
lgll = jl|sin 5= Asm >
F; — E_O)ei(“’t_zi)'x_p)) Fonction de répartition

/ spatiale de la matiere
— e — _k—"_—> .= ——
E(0) = Ege'(t~ki%) j n(xp)e' v dx,

*p

vy

TF.den

2
1(8) o Ec(8) » B (8) = Iy <f "(x_p))eiﬁ'@d@> o Iy j A (?L) eldidy

Xp

T.F.déA(ﬁ)

— _ - - - -
avec A(u) = n(r)n(r —u)dr
co—=lapgir>® oo i A
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Exploitation de I’intéraction élastique lUnere=suie

Diffusion angulaire de la lumiére par la particule desUiCE

2
P df—3
1.(q) « I j A(@) i@ A(r) = P ~(r/Ryp)
0
C .
T.F.deA(W)
1.00E+00
= Np=1
- e Monodisperse Np=10
o
E’ m  Polydisperse Np=10
9_?, 0 Monodisperse Np=403

+ Polydisperse Np=400

= == it Monodisperse _ n
Np=403 1(0)/1(0)=1.01(gR

= cFitPolydisperse Np=400 | g)/](0)=1.44(qR )

1OOE'01 I T | I 114 |
1.00E-02 1.00E-01 1.00E+00 1.00E+01 .
Ry q = —sin
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Exploitation de I’interaction élastique luUnieressme

Diffusion angulaire de la lumiére par la particule desUiCE

Capteur

Wars faisceauv  pishositif de mesure du CORIA 10° < 0 < 167°

4T <0>
q=—sin|=
72

A =532 nm (vert)

Particules

z L, 10
. vv ]
. % ] PALAS aerosol
= ¢ \ ] spark generator
5 N\
= ¢ A | . .
o s . Suies Ethylene - air,
‘® * | HAB=8cm
= ? SR 14
u=,° 0= M “\ ]
cC O *N
© S 2.2
c 9 "" Iy, <q*
o] E &
s ; 17
2 9 % Iy g
= "é' v 0.1 1
T 5 : ]
o = t
\
= Y
E
8o g
h ¢
- 0.01
05 1.00E+06 1.00E+07 1.00E+08
1.00E-02 1.00E-01 (1/ )
_ g (/m
q [um]
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Diffusion angulaire de la lumiére par la particule desUiCE

European Synchrotron Radiation Facility (Grenoble)

0 <2°

4Tt (0O
q=-—-sin| =
2 \2)
A~10 A (rayons X)

Langmuir 1999, 15, 914-917

Small-Angle X-ray Scattering from Carbon Blacks:
Crossover between the Fractal and Porod Regimes
‘‘‘‘‘ Thomas P. Rieker,*' Shinji Misono,’ and Francoise Ehrburger-DolleS
mid-q
exponent,
oG -3.8
3 -3.8
low g E -3.8
exponent, g3 £ -3.8
-1.6 g o ; ™ -3.8
15 E o s e " 0y -3.8
-1.7 T 0000 R —-3.8
_18 ) ".::\.:\ "W 0 -3.8
) Mg ") ] -3.8
—-1.5 e, :
-1.6
—-1.5
—-1.5
-1.9 w0
10"0 sa 1 1 1 ||||l| 'l 1 L IIIIII L 1 L !IIIII 1 1 1 1l 1 1l
0.001 0.01 0.1 1 10
UMR 6614 - q (nm")
co Ia — L) £ .2 ., Figure 2. SAXS data for the nine carbon black samples plotted as I(g) vs g on log—log scales. For clarity the curves are offset
T T i — CC‘Q/: A/'/rf‘f[/f/[/(/[/e C/V, by powers of 10 at g= 0.1 nm™". The solid lines are least-squares fits to a power law equation, I(g) ~ ¢”. The power laws extracted

INTERPROFESSIONNEL EN AEROTHERMOCHIMIE from the fits are shown in Table 1.
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Exploitation de I’intéraction élastigue lumiere=sme
p

Dépolarisation de la lumidre B

Sensor opening .
(Pinhole) y
PM sensor 2
v Scattering .
Scattered light Angular plan y
Scattering
Bench

Incident laser beam

Scattering gl
= nm

angle

+

rFarticles

4T . 0 :
q = TSln(E) (scattering vector)

e R peseres 2o




Exploitation de I’interaction élastique luUnieressme

Dépolarisation de la lumidre B

La RDG-FA postule que I, = I;,,, = 0 mais la diffusion multiple cause une

, . . , I
depolarisation de la lumiere par lI'agregat : p = I"—"
4%
C 20 I I : :
B [~ -
g I “
o - -4
g - %" —_ 15 B j
I T x| n
w3 - S
q'é , £ ~ ® BATDP=30 nm +
g. E| g § 10 m BAT DP=50nm :|:+_¢
Ui O1F ’fo u?’ ~ - A BATD_ =70nm 4 i * ]
!
Qﬁ - H0.1 s Q sl |+ BATD,=9um N :—u‘ B
W | 15 L
o3 & ® Aggregales ] = L |
i 3. - - Proposed fit Y
o O Ellipsoids 0 | ! | |
0,01+ ' s 0,01 0.2 0.4 0.6 0.8

!
1 10 100
Anisotropy qR
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Impact de la multidiffusion sur la dépolarisation de l—
Dépolarisation de la lumide B

0 Ethylene Soot -
== bestfitCov=020a=0.5
— Cov =0.0=0.0 (Classical DLCA) .
e Cov=0.0a=0.5
& Cov=0.00=1.0 { ]

O Ethylene Soot
== bestfitCov=02 x=0.5 N
— Cov=0.0 = 0.0 (Classical DLCA) .
B—& Cov=0.20a=0.0 —
0 Cov=0.7a=0.0

UMR 6614
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Exploitation de I’intéraction élastique lUnere=suie

Diffusion totale de la lumiére par la particule de siie

4D 6
il F(m)jzvp2 x p(D,) x f(qR,) x dD,

dK,,
— N299g
7q )

44

41T
dC% (1 + cos?6
K. = ff o ( = )dQ
0

Incident Laser
Beam

Fonction de

cprrection \ -Dy/
1+ i(kR )?
3Dy g

9

5

2T Dp6 5 v
Ksca = N°99 P F(m) [ N, xp(Dg) % 9(aRy)

%8 Pg. . ciii



Exploitation de I’interaction elastiquel

Exploitption de la mesure specirale d’exﬁncﬂo_

w a variation de la luminance dans la tranche dx est :

dLA( )_ kext/l( ) /’L(X)dx—l_ kabs,/l (X) LZ(X)dX
_ VRN J
Yo e
Extinction de la tranche émission de la tranche

Car &,= Ky, dX
(Droper-Kirschoff)

Dans un milicu d’épaisseur |, homogene, et de rapport
K.../K..,=CSt on obtient apres intégration :

- K
L, (I ) =L, (O)GXp (_ Kext,/il )"' Lﬂ,T k_a (1_ EXp (_ Kext,/ll ))
Kext J
'
Emissivité spectrique globale
sur la tranche |

abs’ ext

uuuuuu
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Exploitation de I’interaction élastique lumiere=sme

Exploitation de la mesure specirale d'exﬂ_

S
L 0)=1,0)expl- Ko 1) Ly = xpr )
ext

Si la mesure est effectuée hors
flamme, a froid
A(L)
A1) = ——ln
ext( ) (IA(O)

UUUUUU

-
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Exploitation de I’intéraction élastique lUnere=suie

Exploitation de la mesure spectrale d'extin

Kext,theo (ﬂ“): Ca MabsE(m)_I_Cb MscaF(m)

K Sca

K abs

7°D? 27°D°
Cp =
a ﬂ, 314

Dp déterminé a partir
des clichés
microscopiques

Moments évalués a
partir d’'une mesure
granulométrique

Dépendance spectrale
de l'indice complexe
de réfraction (E et F
sont reliés a I'aide de
modeéles de dispersion)



Exploitation de I’intéraction élastique lUnere=suie

Exploitation de la mesure spectrale d'extin

Prélevement thermophorétique, Lo .
Distribution de taille (SMPS)

300000 =

Analyse morphologique (MET)

250000 B

Mesure gravimétrique
oo / \ ' ' (TEOM)

T T T T
0 200 400 600 800 1000 1200 1400

Dm (nm)

Cellule d'extinction Sorfie sutes ef gaz
mono-passage

Flamme de diffusion

Lampe
DieSter / Diesel b-TH Entrée suies et gaz -
Lyvers PC
Banc de mesure de transmission
spectrale
13 [ TH ‘ T T T T T T ‘ T T T ‘
12 Y -
E.o e *  Diesel Dil 80 ]
NE 10 — Diesel Dil 80 (Fit) A
=ogb m  Diester Dil 85 -
O 8F --- Diester Dil 85 (Fif) =
e 7F o Diester Dil 120 3
M6 B [ Diester Dil 120 (Fit) .
[ 1 =
e = =
5 ! ‘

| | | ‘ ‘ | | |
400 600 800 1000
longeur d'onde [nm]
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Exploitation de I’interaction élastique luUnieressme

Exploitation de la mesure spectrale d'exﬁn_

(o) iscrete resul litteratur
JO D Sf‘.‘gfo%S ferature
-—--— Leeetal. 319 1%

Habib et al. (1988

Chang et al. (1990)
Snelling et al (2004)
Koylu et al. (1996) & Michelson et al. (2010)
Present study gex-situ, 300K

Present study (ex-situ, extended to 1450 K)
Present study (in-situ)

—

--—-- Dalzel et al.(§969)
- pmaalin,
T T | I I T = abib et al.
(@ 0.70 Y | ‘-'\ L Chang et al. 19%(?) |
) o) i i
060 i % 2 Pr‘esgéﬁ?s%f’lﬁ‘;t{ex-‘éﬁ‘u,‘?ﬁﬁ ¢
0.50 , N o L— Present study (ex-situ, extended to 1450 K)
~ - . (o] i
é 0.40 ~
~0.30 —
0.20 :
0.10 »
0.00.==
0.1

Yon, J., Lemaire, R., Therssen, E., Desgroux, P., Coppalle, A., & Ren, K. (2011).
UMR 6614 App‘ Phys B. 104, 253-271.
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Exploitation de I’intéraction élastique lUnere=suie

Exploitation de la mesure de diffusion ong_
Ka(0)=C,, M, (0)F(m)

C. :”:;3 M, (0)=N"* [NZ. f(6,R,,4,d;)-p(D, JdD, F(m)
D

g

1(6) _ /IQZ;,vav(H)F(m) _ fooo RgZfo(ng»Df)dp(Dg)
I(Href) /{O%vav(Href)'F(m) fooo RQZfo(q"‘eng’Df)dp(Dg)

_ f(aRg".Dy)
Dans le cas monodisperse : _f(CIreng*»Df)

UUUUUU
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Exploitation de I’interaction élastique lUnmeressme

T

Exploitation de la mesure de diffusion angulaire _

1(6) L f(qRy", Dy)
I(6rer)  f(GresRy" Dy)

-| X Mesures 8 HAB =8 cm
S el‘ef =50°

'|— R =225nm
— R_=153nm | : ;
0.1 - I I I I | 1 L =L |I I |

[e+06 Set06  1et0T  2e+07 3e+07
-1
m

q(m ) 30— —————

x R *expérimental HAB = 8 cm

50 -

0 1 I 1 I x I 1 [ 1 | 1 | 1 l 1 I 1
0 20 40 60 8 100 120 140 160 180
Angles de diffusion 0 (°)
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Exploitation de I’interaction élastique lUmieressme

— —_—

Exploitation de la mesure de diffusion angulaire _

Caumont-Prim, C., Yon, J., Coppalle, A., Ouf, F.-X., & Fang Ren, K. (2013).
JQSRT, 126, 140-149.

0.8 T T T T 1T T 1017
fr. | Mesures TEM !
poc! By ”
E — Dg,geo =117 nm O s ™ 2.1 // \\ |
e —~- D =181nmoc =17 ’ \
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Type de méthode

In-situ.

Intrusivite
Non intrusif.

Analyse tri-dimensionnelle de la dimension fractale.
Peut apporter des informations complémentaires (distribution de taille
(SLS), taille des sphérules primaires (SAXS).

Inconvénients
Nécessite une stabilité et une stationnarité du milieu étudié.

Alignement optique délicat.
Dispositifs difficilement déplacables (SLS, SAXS).

Dimension fractale intermédiaire (spectre piloté par la fonction
de corrélation de paire de chaque agrégat - moyenné sur
e de la population...)

MMMMMM
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« Exemple de caractérisation chimique
Problématique de U’adsorption des HAP

» Conclusion
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Composition

désorption / ionisation / spectrométrie Analyse chimique

“Extraction for 24 h with 150 mL of redistilled dichloromethane (DCH). The
extract was concentrated to approximately 15 ml under reduced pressure in
a 0°C water-bath using a rotary evaporator. An additional 15 ml
n-hexane was added to the flask and the contents evaporated again to ~/
ml. The concentrated extract was transferred to the top of a glass column
L’ (30 cm * [0 mm 1.d) slrry packed with 10.0 g of silica gel (MACHEREY-
NAGEL, 70-230 mesh, activated at 130°C for at least 16 h). Compounds
retained on the silica gel columns were eluted sequentially with 25 ml of
hexane and then 350 ml of hexane-DCM (6:4) to obtain fractions enriched
in n-alkanes and PAHs, respectively. Both fractions were further concentrated
by nitrogen blow down fo a volume of 200 UL, and kept in a Teflon-lined

15

3] e vial insert for gas chromatographic-mass spectrometric (GC-MS) analysis.
? 051 J l ﬁ Wu et al., Aerosol and Air Quality Research, Vol. 9. No. 1, pp. 120-138, 2009
Contents lists available at Sc e
00 L

Combustion and

: T T T T T )
N 0 50 100 150 200 250 300
el miz

ELSEVIER journal homepage: www.elsevier.co
:

Fig. 2. Mass spectrum obtained from the 16 PAH synthetic soot. In the insert, the
zoom on the m/z region 174-182 is reported.

High-sensitivity detection of polycyclic aromatic hydrocarbons adsorbed
onto soot particles using laser desorption/laser ionization/time-of-flight
mass spectrometry: An approach to studying the soot inception process
in low-pressure flames

Alessandro Faccinetto*®, Pascale Desgroux **, Michael Ziskind ®, Eric Therssen?, Cristian Focsa®

* Laboratoire de Physico-Chimie des Processus de Combustion et de I'Atmosphére (PC2A), UMR CNRS 8522, France
> Laboratoire de Physique des Lasers, Atomes et Molécules (PhLAM), UMR CNRS 8523, Centre d'Etudes et de Recherches Lasers et Applications,
Université de Lille 1, 59655 Villeneuve d'Ascq Cedex, France
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Composition
Laser Induced Incandescence (L)
-> Présence de la suie

Laser Induced Fluorescence (LIF)

-> Présence des HAP

/Ne permet pas de savoir :

->Quel types de HAPs adsorbés par la suie?

> Quel est le taux d’adsorption?

00| CRE e W UCRON SIS U ESYPIOUSSIErES, 2015
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Composition

Analyse spectrométrique

Granulomeéetre
(SMPS)

B Chambre de formation des TOF-MS
HAP & d’adsoprtion

Exces

(vers extérieur) PP

Gén. Suies T
(PALAS / CAST)

Alim. Ar /N2

Generateur de suies Four pour

poudre HAP

B Lentille aérodynamique

Zone de condensation des HAP ( H A PS

et d’adsorption

5 (« 9
Caractérisation en ligne de I'Adsorption X
d'l es Pc par Iess | les

UMR 6614
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Compositior -

Monomere Dimere Trimere
1.5 | T | T 1.5 | T | 1.5 L L L —
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e
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X
es Pc par les sules

co2ia

MPLEXE DE RECHERCHE
INTERPROFESSIONNEL EN AEROTHERMOCHIMIE

IRS

INSTITUT
DE RADIOPROTECT
ET DE SORETE NUCLEAIRE

QW a'P GUENONRESUIIESIOUSSIErES) 2014




Plan de 'exposé -

> Formarion ces parricules de suie

> {mpact de la morphologie racrale
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> Mesures ex-sitv : Microscop

> Mesures en ligne : Densité effective

19

> Mesure in-situ : Interaction lumiere-agregats

<

risarion chimigu
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> Exemple cle carac

« Conclusion
Bilan et Axes de développements
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Conclusion sur la caractérisation desSUIES G

O La caractérisation de la morphologie de ces particules est fondamentales afin
d’appréhender leur comportement physique.

v’ Transport et dépot des agrégats de nanoparticules.

v Interprétation de la réponse des outils métrologiques.

O A ce jour la microscopie électronique reste une méthode de référence cependant
des moyens en-ligne et quasi en temps réel sont en développement et en cours de
validation.

O Le diagnostic optique permet d’accéder de facon in-situ a la taille, morphologie et
aux propriétés optiques.

O Une manque latent de moyens de caractérisation chimique in-situ est cependant a
noter et les développements actuels sur la LIBS, ATOFMS au bien encore FTIR et
RAMAN sont tres prometteurs.

MMMMMM
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Merci pour voire attention




Composition -
Texte

Cas d'une flamme (T = 1500 K et P = 1 atm) constituée de 10 000 sphérules de 20 nm
dans un volume virtuel cubique de 27 um? (f,= 0.0014).

Illustrations

# Remarque, conclusion Informe de la
morphologie

SaNItaire : ingestion respiratoire (particules
fines, amiante...), cutanée (TIO2 dans les
cosmétiques et cremes solaires ...).

Quel impact sur la santé ?
Nano-traceurs (lute contre le cancer...)

(Diffusion Limited Cluster Aggregation, Yon et al., 2010)

© Adapté pour D > 300 nm a Pa ambiante.
® Peut conduire a la formation de couches

UMR 6614
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