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Résumeé

Les agrégats multi-échelles résultent de I'agglati@n de clusters de petites particules, elles-nséme
résultant de Il'agrégation de particules encore dings. Il existe en général 3 ou 4 niveaux
d'agglomération. La géométrie de ces agrégats teunfere des propriétés physiques et chimiques
(support catalytique, absorbant) trés recherchéedipgers industries.

Le but de ce travail est de caractériser ces atgéyalti-échelles de deux fagons : d’'une part pa u
méthode optique, et d’autre part par une étude hadogique. Le but final est de trouver un lien plolss
entre ces deux types de caractérisations.

L’étude optique est réalisée par la théorie de Xu¥95) appelée GMM (Generalized Multiparticle Mie
solution), et une analyse de parametres optiqeetidss efficaces, parameétre d’asymétrie).

De plus, nous examinons les caractéristiques mérglyues de ces agrégats grace a I'analyse d'image.

Afin de faire le lien entre les deux études, nousdélisons les agrégats par la géométrie de leur
enveloppe convexe que nous fixons tout d'abord leinfpphére, cube, cylindre). A partir de cette

modélisation, nous étudions les parametres optiques la méthode GMM, et le but est d'extraire des
lois générales suivant la géométrie des agrégadisdst

Mots-clés :agrégats multi-échelles, sections efficaces desldh, morphologie.

1. Introduction

Les agrégats de particules sont des agrégats fateétuster, composés eux-mémes de particules plus
petites. Il y a ainsi, en général, 3 ou 4 nivealagglomération. Le but final de notre étude comsgst
définir des relations entre les caractéristiquesqaps et les caractéristiques géométriques dérdifts
agrégats. En effet, un travail précédent, réalaé(@ruy et Jacquier, 2008a et 2008b) a montréam |
étroit entre ces deux types de caractérisations.

La premiére étape de cette étude consiste a medéks agrégats multi-échelles avec une géométrie e
des propriétés optiques spécifiques. Par la daitearactérisation des agrégats est réalisée (ligge,

en cours). Suivant la théorie de Xu appelée GMMn@alized Multiparticle Mie solution) exposée dans
son article (Xu, 1995), le paramétre géométriqueliétest la section efficace de diffusicstdttering
cross sectionnotée Csca, en um?). De plus, I'analyse opticgiecentrée sur les agrégats ayant un fort
indice optique.

Concernant la caractérisation géométrique, plusigparametres sont successivement étudiés: la
compacité, le nombre de particules primaires etdeume des agrégats (le volume de matiére).

En utilisant différentes représentations 2D congsn(optique/géométrique), on analyse la corréatio
entre les valeurs de Csca et la géométrie desatgrég
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2. Modélisation des agrégats

2.1 Forme géométrique

Deux niveaux d’échelles sont utilisés pour la nisd&on des agrégats. Pour le premier niveaul(ls p
fin), les particules sont modélisées par des sgh@eme imposée par le modele optique théorique).
rayon de ces spheres, pour un agrégat donné, estriee pour toutes. Nous étudions trois valeurs de
rayon : 0.01 pm, 0.015 pm et 0.03 pm.

Pour le second niveau d’échelle, les agrégats aume enveloppe englobante de géométrie connue
(Figure 1) : sphére, cube, cylindre, sphéroide bigeng (en anglaiprolate) et sphéroide type aplati (en
anglaisoblate respectivement. La taille de ces enveloppeslesisie de sorte qu’elles aient le méme
volume que celui d’'une sphére de diamétre 300umfotme cylindrique présentera plusieurs cas : sa
forme sera fonction du diamétre de sa base et deléur de sa hauteur qui est k-proportionnelle au
diameétre de la base, k>1. Pour les cas des spkérdalvaleur des axes a, b et c sont telles ghee=
c=ak, avec k>1 pour le cas du sphéroide oblong, et fmoas du sphéroide aplati : 0<k<1. Dans cet
article, les valeurs de k que nous utilisons soni{k, 2, 8, 20} pour le cas du cylindre, [K{2, 20} pour

le cas de I'oblong et ki{1/2, 1/20} pour le cas aplati.

R R H
() (b) (c) (e)

Figure 1: Agrégats avec différentes formes d’enweds convexes, pleines ; constitués de 750 a 8%idydas
primaires de rayon 0.015 um: (a) sphérique, (b)igub, (c) cylindrique avec®, (d) sphéroidale aplati avecgk,
(e) sphéroidale oblong aveck

(d)

Nous considérons également quatre types de tauremplissage (Figure 2) : remplissage a 100%
('enveloppe convexe est remplie de particulesadiaton la plus compacte possible), remplissageda 7

et 50% (correspondant respectivement a la consenvate 75% et 50% des particules du cas du
remplissage a 100%, aléatoirement et uniformémienisies), et le cas du remplissage creux, ou seules
sont conservées les particules situées au borsetaidiscret) du cas du remplissage a 100%.

(@) (b) (d)

Figure 2: Agrégats d’enveloppe convexe sphériquec aifférents taux de remplissage: (a) remplissad60%, (b)
remplissage a 75%, (c) remplissage a 50%, (d) ress@aye creux.

2.2 Propriétés optiques

Comme dit précédemment, cette étude est concesuréges agrégats multi-échelles avec un fort indice
optique. Pour ces deux raisons, le Sulfure de ZnS) est choisi, suivant les travaux réalisés\pakki-
Berrada et al. (2009) avec un indice optique abéghl a 2.35. Ces agrégats sont considérés dans I'e
La longueur d’onde utilisée est celle d’'un lasétéium Néon (HeNe) : 0.6328 dans le vide.

AXX-2



CRISTAL 6, Numéro 99 - 2010
2-910239-73-x, Ed. SFGP, Paris, France

3. Caractérisations optique et géométrique

Dans chaque graph qui va suivre sont représentisslés agrégats avec différents types d’enveloppes
convexes, taux de remplissage et rayons de pasiguimaires.

Le Csca moyen représenté correspond a la valeuemneydes valeurs de Csca obtenues pour chaque
agrégat suivant différentes orientations du faisdeaident sur I'agrégat étudié (environ 150 oréions
choisies aléatoirement et uniformément tout autleullagrégat).

Chaque marqueur de la légende a une forme en lien & géométrie de I'enveloppe convexe de
I'agrégat qu'il représente.

3.1 Influence de la compacité

La figure 3 montre conjointement la valeur de Csuayen et la compacité des différents agrégats. Une
distinction par couleur est faite en fonction duxtale remplissage des enveloppes convexes de chaque
agrégat.

Nous pouvons voir que les agrégats remplis a 10®% et 50% sont regroupés entre eux en fonction de
leur compacité (rapport entre le volume de matikrd’agrégat avec le volume de I'enveloppe convexe)
indépendamment du rayon des particules primairegt 2 remplissage creux la représentation est plus
chaotique. Mais il est important de noter que, pome méme valeur de compacité, on peut obtenir
différentes valeurs de Csca ; de 0 a 0.16 pm? poaicompacité de 0.65 par exemple. On peut en @dedui
que ce critere géométrique n'est pas décisif sualleur de Csca moyen.
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Figure 3: Représentation conjointe de la compaettdu Csca moyen pour chaque agrégat. Une distimqiio
couleur est faite sur les marqueurs en fonctiortadix de remplissage de I'agrégat représenté.

3.2 Influence du volume de matiéere
Dans la figure 5, une distinction par couleur egefen fonction de I'isotropie des enveloppes esng

de chaque agrégat. On peut voir sur cette figueslem agrégats suivent deux courbes distinctes. [Rou
premiere (celle qui a la plus grande pente), sevant tous les agrégats dont I'enveloppe est plutot
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I'isotropique. Pour la seconde on trouve tous Fegats dont I'enveloppe est anisotropique. Néansjoi
ce graph n'est pas assez discriminent pour faie eorrélation entre l'isotropie des agrégats et leu
valeur moyenne de Csca.

02p
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Figure 4: Représentation conjointe du volume deiénailen um3) et du Csca moyen de chaque agrégat. Un
distinction par couleur est faite en fonction dedtropie de chaque agrégat.

3.3 Influence du nombre de particules primaires

3.3.1 Analyse a travers le rayon des particulesipires

La figure 5 montre conjointement la valeur de Cswegyen obtenue et le nombre de particules primaires
constituant chaque agrégat. Une distinction enexsuést faite en fonction du rayon des particules
primaires composant chaque agrégat.

Il résulte que la taille des particules primaires un facteur qui affecte fortement la valeur dgaC€n
effet, les agrégats sont disposés le long de esueln fonction de rayon des particules primairgs g
composent. De plus, il apparait que les agrégais disposés également selon un autre critére : en
fonction de leur isotropie. Ceci vient faire éctasgraph de la section précédente (Figure 4), était
montré que les agrégats ne suivent pas la mémbeaeuarfonction de la forme plus ou moins isotrapes
leur enveloppe convexe. Donc, il est montré dangraph que la taille des particules primaires @st u
paramétre géométrique important car il permet ustindtion plus fine entre les agrégats.
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Figure 5: Représentation conjointe du nombre ddipales primaires et du Csca moyen de chaque agréfya
distinction par couleur est faite en fonction deddle des particules primaires.

3.3.2 Analyse a travers le taux de remplissage

La figure 6 montre conjointement la valeur de Cswgyen obtenue et le nombre de particules primaires
constituant chaque agrégat. Dans cette figuresssuht représenté les agrégats isotropes (enveloppe
convexe sphérique, cubique, cylindrique avec k=k=&, ellipsoidales aplatie et oblong avec k=2), et
dont les taux de remplissage est 100%, 75% et S0P&I{mine le cas creux qui est a part vis-a-vis de
trois autres cas). Une distinction en couleur aié fen fonction du taux de remplissage des enpekop
convexes de chaque agrégat.

Dans le graphique, on peut voir que, en travaillpat tranche de Csca moyen sur des agrégats
d’enveloppe convexe isotrope, on peut faire uneéndison sur les taux de remplissage considérésait
guel que soit le rayon des particules primairespmsant I'agrégat et le nombre de particules composa
I'agrégat, pour un volume globale des agrégatsifmel de I'enveloppe convexe) fixé.

Ce graph permet donc de mettre en évidence unedfish possible entre agrégats sous couvert de
connaissance du Csca moyen de I'agrégat, d’unepsetde I'enveloppe convexe et a un volume fixé.

AXX-5



Récents Progrés en Génie des Procédés — Numér@@90-
2-910239-73-x, Ed. SFGP, Paris, France

] Cutic Tk,
02r
01ak Cylindrical CH., k=1
016k 2c Cylindiical C11., k=20
- O
. 0142 0 el (23 Cylindrical CH., k=2
< 012/i8h & Cylindrical C.H., k=5
I . @ @
o D'] £
© n) @ Oblate C.H., k=20
008 ) >
E . : U Oblale G.H., k=2
2 2
0.08 -; 2 2
1 20 Proate C.H., k=20
0045y !
o El R e CZ>  Proate CH., k=2
0 : \ : \ : i Splerical CH.
0 500 1000 1500 2000 2500 Legend

Mumber of primary particles

Figure 5: Représentation conjointe du nombre ddipales primaires et du Csca moyen de chaque agréfyat
distinction par couleur est faite en fonction dustale remplissage des enveloppes convexes.

4. Conclusion

En utilisant des graphs 2D de représentation cotgojgéométrique/optique), il résulte que plusieurs
paramétres géométriques affectent la valeur moyden@sca d’'un agrégat : la compacité, le nombre de
particules primaires qui le composent, et le voludaenatiére. Une analyse statistique plus détadlide
nécessaire pour faire une corrélation entre parasieptiques et parametres géométriques, en prenant
compte les arrangements spatiaux des ces agrégptstitules.
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