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Introduction

Les propriétés physiques d’un aérosol (particules solides ou liquides en suspension dans un
gaz) dépendent, au premier ordre, de la distribution en taille, c'est-a-dire la concentration de
particules par gamme de diameétre. La méthode la plus utilisée pour mesurer la distribution
de taille d’aérosols submicroniques (de 10 nm a 1 um) est I’analyse différentielle de mobilité
électrique (ADME). Cette méthode repose sur la séparation des particules en suspension
selon la mobilité électrique, qui dépend de leur taille et de leur charge. La détermination de
distribution de taille a partir de la mesure de la distribution de mobilité nécessite donc la
maitrise de la distribution de charge de I'aérosol, c’est-a-dire que pour chaque diamétre, il
faut connaitre les fractions de particules mono-, bi-, tri- ...n-fois chargées.

Pour imposer la distribution de charge des particules, les appareils de mesure de distribution
de taille sont munis d’un neutraliseur qui confére a I'aérosol une distribution de charges
centrée sur 0 par diffusion d’ions gazeux jusqu’a la surface des particules. Les fractions de
particules mono-, bi-, ... n-fois chargés sont alors des fonctions de la taille des particules et
indépendantes de la concentration de I’aérosol.

Notre objectif est ici de remplacer les sources radioactives d’ions bipolaires utilisées pour la
neutralisation d’aérosols. En effet, 'usage de matériaux radioactifs est soumis a une
législation stricte et donc colteuse et contraignante (personnel formé a la radioprotection,
contrdle d’exposition et gestion des déchets).

Des alternatives existent pour produire des ions gazeux : la thermo-ionisation, la
photo-ionisation et [I'avalanche électronique. La thermo-ionisation nécessite des
températures tres supérieures a la température ambiante, incompatibles avec la
caractérisation d’aérosol du fait de la dégradation thermique des particules (fusion,
évaporation, ...). Des neutraliseurs basés sur la photo-ionisation du gaz par rayon X ont déja
été développés. Toutefois, leur durée de vie se limite a quelques milliers d’heures (une
centaine de jours d’utilisation) et leur co(t est relativement élevé.

Les décharges électriques (basées sur les avalanches électroniques) sont utilisées pour la

simplicité de mise en ceuvre et la production de densités d’ions stables et supérieures
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310 m>. En effet, la charge unipolaire par décharges couronnes est utilisée depuis un
siecle pour filtrer les fumées chaudes et plus récemment pour la métrologie aérosol
(cf. Figure 1). Pour la mesure de taille des aérosols nanométriques, ces chargeurs unipolaires
permettent d’augmenter la fraction chargée et donc la sensibilité et la représentativité des
mesures (en sortie de chargeur, en deca de 10 nm seuls quelques pourcents de I'aérosol
sont chargés). En revanche, ils ne sont pas adaptés aux aérosols de taille submicronique
visés dans cette étude. En effet, les niveaux de charge élevés jusqu’a une centaine de
charges par particule de 1 um, impliquent des pertes d’aérosols aux parois par répulsions
électrostatiques et rendent I’évaluation de la taille tres délicate en raison des recouvrements
de mobilité électrique d’aérosol de taille différente.

Des systemes basés sur deux décharges continues de polarités opposées ou sur une
décharge alimentée en alternatif, sont aussi commercialisées comme neutraliseur d’aérosol.
Cependant, outre la production d’ozone qui oxyde les matériaux en aval de ces
chargeurs/neutraliseurs, la collection d’aérosol dans la décharge perturbe celle-ci et entraine
des instabilités de la production d’ions et donc de la distribution de charge des aérosols. De
plus, les électrodes métalliques s’oxydent et s‘érodent par interaction avec le plasma. Notre
choix pour cette étude se porte sur les Décharges a Barrieres Diélectriques qui ont
I'avantage d’étre stables dans le temps et tres robustes. En effet, contrairement aux
décharges électriques de type décharge couronne ou glow, dans une décharge a barrieres
diélectriques (ou DBD), les surfaces en contact avec le plasma sont des oxydes métalliques
comme l'alumine (Al,O3) qui ne s’oxydent pas et dont I’érosion peut étre limitée en
controlant I'énergie d’interaction du plasma (énergie des filaments de décharge). Les
DBD ont ainsi été développées mais restent limitées par la production d’ozone et la
collection d’aérosols dans la décharge.

9 Chargeurs commerciaux pour la granulométrie par décharge électrique depuis 1980

ELPI AED EEPS  FAST Partector
. . Corona Corona  Post-Corona Corona
unipolaire 1995 2000 2002 2004 2014
19?50 19?0 2090 2.0%10
Ty | | ! 1 ’
ipcl .
pipolaire Kr 2005 2011
DBD SMAC RX

Corona de+/-; ac
Figure 1 : chargeurs unipolaires et bipolaires pour la granulométrie depuis 1980
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Cette étude vise donc a développer un neutraliseur a DBD comme alternative aux
neutraliseurs radioactifs et a rayons X. Afin de limiter la perturbation de la décharge par la
collection d’aérosols chargés dans I'espace inter-électrodes, les aérosols sont injectés en
post-décharge dans un nuage d’ions bipolaires extraits de la décharge (brevet). Par principe,
les densités d’ions (critique pour définir les gammes de concentration et de taille d’aérosol
neutralisable) sont inférieures en post-décharge que dans I'espace inter-électrodes. Ainsi, Ce
travail tente d’une part d’apporter de nouveaux éléments sur la production d’ions bipolaires
par Décharge a Barrieres Diélectriques et sur le transport de ces ions en post-décharge et
d’autre part, d’étudier la charge bipolaire en post-DBD afin de valider que ce systeme est
applicable a la granulométrie d’aérosol par ADME. Cette étude permet donc de poser les
bases nécessaires (faisabilité, contrainte métrologique, validation des protocoles) pour le
développement d’un neutraliseur post-DBD sans ozone.

L'étude bibliographique permet d’abord d’introduire les propriétés qui caractérisent un
aérosol (composition, concentration, taille, charge, ..). En particulier, les conditions
nécessaires pour la neutralisation d’aérosol sont identifiées (débit d’aérosol a neutraliser,
produit njons. Zminimal a atteindre-avec 7le temps que I'aérosol passe dans la densité d’ions
Nions €t enfin le rapport (Nions -Zions' )/ (Nions -Zions ) qui contrdle la charge moyenne de I’aérosol
avec Zjs la mobilité des ions). Ensuite, les parametres de régulation de la décharge
(géométrie, tension, fréquence, nature des diélectriques, débit de gaz) et leurs
conséquences sur les propriétés du plasma (puissance, charge/énergie par filament,
températures ...) sont présentés. Enfin, les processus de production, d’entrainement ainsi
qgue de pertes aux parois et de recombinaison, impliqués dans la diminution des densités
d’ions, sont décrits.

Apres une description du matériel et des méthodes, la synthese des résultats expérimentaux
est présentée dans trois chapitres. Le premier vise a définir les conditions de production des
ions par la décharge a barriéres diélectriques. La DBD « fil-fil » est composée de deux plans
d’alumine séparés d’un intervalle gazeux dans lequel se produit le plasma, les plans
d’alumine sont polarisés par deux électrodes cylindriques (de 4 mm de diamétre). Le plasma
se développe sous la forme de décharges filamentaires de 100 um de diametre durant
guelgues nanosecondes, répartis dans I'espace inter-diélectriques entre les électrodes. Les

caractéristiques électriques de la décharge (courant impulsionnel, charge par filaments,



courant de décharge, puissance) ainsi que la répartition spatiale et temporelle des filaments
de décharge sont comparées selon les paramétres de controle (tension, débit, gé¢ométrie) au
cas de référence en géométrie « plan-plan ».

Le second chapitre traite des courants d’ions mesurés en post-DBD et des fractions d’ions
extraites de la décharge pour identifier les processus qui gerent I'entrainement des ions
bipolaires et la décroissance des densités d’ions entre la décharge (source des ions) et
I’entrée du neutraliseur en post-DBD. D’abord, nous confirmons qu’une compétition électro-
hydrodynamique (EHD) gere les flux d’ions bipolaires extraits de la décharge grace a une
étude selon la tension appliquée a la décharge et le débit de gaz. En effet, ces parametres
contrdlent d’une part les propriétés de la décharge (i.e. la production d’ions) et d’autre part
les températures, les champs électriques et la vitesse d’entrainement des ions qui affectent
la recombinaison et sont a |'origine des pertes par collection aux parois. En particulier, nous
montrerons la corrélation entre la répartition spatiale des filaments et la fraction d’ions
extraite de la décharge. L'importance relative des mécanismes de décroissance des densités
d’ions en post-décharge est ensuite déterminée par I’étude des variations de densité d’ions
selon le temps de parcours et selon les parametres géométriques de la décharge et de la
post-décharge. Sont ensuite définies, la gé¢ométrie du chargeur bipolaire et les gammes de
conditions de fonctionnement pour atteindre les conditions de charge des aérosols
requises : c'est-a-dire un produit njus.T minimum de 6.10%s.m™> et un rapport
(Nions"-Zions )/ (Nions -Zions ) Proche de 1.

Le troisieme chapitre vise a déterminer les conditions de fonctionnement de notre systeme
dans les gammes prédéfinies pour le cahier des charges (diamétre de particule entre 10 nm
et 1 um et concentration d’aérosol jusqu’a 10’ cm™). Contrairement aux neutraliseurs
usuels, la densité d’ions décroit le long du trajet de I'aérosol dans le chargeur bipolaire.
L'état de charge final de I'aérosol dépend des densités d’ions positifs et négatifs rencontrées
dans la zone de charge. Aprées avoir choisi la condition de fonctionnement (fréquence,
tension, débit) a partir de I'analyse des distributions de charge d’aérosols monodispersés, la
relation charge-diamétre du neutraliseur DBD est établie et validée quelle que soit la
concentration de I'aérosol. Dans cette condition, les granulométries mesurées en sortie de
neutraliseurs radioactif et a DBD sont comparées afin de prouver que le neutraliseur post-

DBD est viable pour la granulométrie des aérosols submicroniques.
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Etude Bibliographique

L'objectif de cette these est de produire un neutraliseur d’aérosol basé sur une décharge a
barrieres diélectriques pour remplacer les cartouches radioactives utilisées dans les
systémes de mesure de distribution en taille d’aérosol.

La premiere étape consiste en la détermination des conditions requises pour le
fonctionnement d’un neutraliseur d’aérosol. Au cours de cette premiere partie, les aérosols
et leurs propriétés sont définis par les parameétres caractéristiques en physique des
aérosols : la composition de |'aérosol, la concentration de particules (n,) ; la taille et plus
précisément la distribution en taille de particule (d, et np(d,)); la charge de particule g.
Ensuite, les méthodes de caractérisation d’aérosol, en particulier en termes de taille
d’aérosol, sont présentées afin de déterminer les conditions de travail requises pour ces
méthodes. Parmi ces méthodes, la plus utilisée pour caractériser la distribution de taille
d’aérosols submicroniques est basé sur des champs électrostatiques pour séparer les
aérosols chargés par gamme de taille. Le comportement des particules d’aérosols dans ces
champs dépend de la quantité nette de charge que ces particules possedent. Ainsi, les
mécanismes de charge de particules sont présentés. Enfin, différentes catégories de
neutraliseurs sont comparées afin d’identifier les conditions et contraintes de
fonctionnement requises pour I"application.

Deux méthodes permettant de remplacer les neutraliseurs radioactifs ressortent: les
plasmas froids a pression atmosphérique et les sources a rayon X. Nous avons choisi
d’utiliser une Décharge a Barriéres Diélectriques (DBD) a pression atmosphérique dans I'air
comme source d’ions bipolaire pour la neutralisation des aérosols. La seconde étape de ce
chapitre permet d’identifier les propriétés des DBD afin de déterminer les conditions de
travail nécessaire pour I'application. Dans cette étape, les mécanismes de productions des
ions bipolaires sont présentés. Ensuite, les propriétés générales des plasmas sont
développées. Enfin, les propriétés des DBD sont présentées d’apres leurs propriétés
électrothermiques et physicochimiques a pression atmosphérique (PA) dans I'air.

La troisieme partie est focalisée sur les propriétés et processus physiques qui régissent le

transport des ions et les différentes méthodes pour caractériser ces propriétés.



I.1. Neutralisation d’aérosol pour la granulométrie par Analyseur
Différentiel de Mobilité Electrique
L'objectif de cette partie est de définir le cahier des charges du neutraliseur que nous
cherchons a développer afin de controler I'état de charge avant la mesure de a I'aide d’un
Analyseur Différentiel de Mobilité Electrique (ADME). Tout d’abord, les propriétés générales
d’un aérosol sont présentées. Ensuite, les différentes méthodes de caractérisation des
aérosols dont font partie les ADME sont décrites. La mobilité électrique des aérosols utilisée
dans les ADME est liée a la charge que chaque particule posseéde. Ainsi, les méthodes de
charge d’un aérosol et en particulier les théories de la charge bipolaire par collection d’ions
gazeux sont développées. Enfin, différentes solutions de neutraliseur d’aérosol sont
présentées.
1.1.1. Aérosol : généralités
.1.1.1. Définition et mécanismes de formation

Un aérosol est un ensemble de particules liquides ou solides en suspension dans un gaz dont
les effets gravitationnels peuvent étre négligés (dans ce manuscrit, le mot « particule »
désigne les composants d’un aérosol et non pas comme en physiques des plasmas: les
électrons, ions...). Négliger les forces gravitationnelles revient a considérer la vitesse de
chute négligeable. Concretement, dans les conditions ambiantes, la taille des particules varie
entre quelques nanometres et quelques microns.
Il est possible de classer les aérosols suivant leur origine naturelle ou anthropique ou leur
mode de formation. Dans I'environnement un aérosol est dit primaire s’il est émis dans
I'atmospheére soit mécaniquement (érosion du sol par le vent, poussiere de pneu ou de
plaquette de frein, embruns....), soit par une combustion (feux de forét, émission des
moteurs thermiques,...); alors qu’un aérosol secondaire résulte de réactions chimiques en
phase gaz suivies d’'une conversion gaz-particule (appelé nucléation) (Hinds, 1982).
Les aérosols sont également impliqués dans de nombreuses applications industrielles. La
technologie et la science des aérosols servent notamment dans la production de poudres
(pigments de peinture, poudre métallique pour la sidérurgie), dans les nanotechnologies,
pour les dépots de couche mince. Il est possible de classer les aérosols industriels selon deux
types de mécanismes de formation. Le premier type de mécanisme est mécanique (Soit par

mise en suspension de poudre déja formée par un flux de gaz ou une brosse tournante soit



par cisaillement de liquide par une gaz sous forme de bulle ou de jet pour produire des
gouttes) et le second est la nucléation: des vapeurs chaudes sont produites et le
refroidissement du gaz ou une variation de pression conduit a sursaturer le gaz (la pression
partielle de vapeur dépasse la pression saturante d’un facteur 2 a 4) impliquant la formation
de particule a partir du gaz. Deux types de nucléation peuvent étre distinguées: la
nucléation physique (les vapeurs sont produites a partir d’'un solide ou d’un liquide par
échauffement ou par érosion ionique) et la nucléation réactive (des réactions chimiques sont
déclenchées dans une flamme, un plasma, par chauffage ou par photochimie pour produire
un composé gazeux a faible pression de vapeur saturante).
1.1.1.2. Croissance de I'aérosol
Une fois formés, les aérosols peuvent « croitre » par agglomération des particules ce qui
génere des particules de quelques dizaines a quelques centaines de nm. Ainsi, la distribution
en taille d’'un aérosol atmosphérique est le plus souvent tri-modale (Hinds, 1982). La
distribution est composée d’un mode fin (d, < 100 nm dit de nucléation); un mode
intermédiaire (au voisinage de 100 nm dit d’accumulation) et un mode constitué de
particules plus grosses (de quelgues micrometres dit mode mécanique).
Les noyaux de condensation produits par nucléation peuvent ensuite grossirent atteignant
des tailles de rayon dépassant la centaine de nanometre). Différents processus de formation
peuvent étre décrits :
- La condensation de vapeurs sur les particules existantes (ou condensation hétérogene)
lorsque le gaz contient des vapeurs condensables (dans les conditions ambiantes de
20 °C et 1 bar principalement de I'eau et des COV).
- La coagulation brownienne due aux collisions entre les noyaux en mouvements
browniens. Ce processus est actif pour des concentrations d’aérosol dépassant 10° cm™.
- La coagulation coulombienne entre des particules chargées de signes opposés.
Les particules d’aérosol peuvent aussi disparaitre, selon leurs tailles, par diffusion ou
impaction sur les surfaces, par sédimentation sous I'action de la gravité et lors des processus
de précipitations atmosphériques (neige, pluie), par lavage lors de la précipitation elle-méme
ou alors par processus électrostatiques pour les particules chargées. Ces processus de

disparition déterminent le temps de vie des particules dans I'atmosphere.



.1.1.3. Parametres caractéristiques

Les parametres qui contrdlent, au premier ordre, la physique des aérosols sont : la nature

des matériaux, la taille des particules, la concentration de particule et la charge des

particules.

La nature des matériaux dépend principalement de la méthode de production de I'aérosol.

La concentration d’un aérosol peut étre exprimée dans trois unités :

- La concentration en masse est définie comme la masse d’aérosol contenue dans une unité
de volume. Cette définition de la concentration est utilisée en particulier pour déterminer
les taux de pollution de I'air et, dans l'industrie, des rendements de production.

- La concentration surfacique est définie comme la surface apparente des aérosols contenue
dans une unité de volume de gaz. Cette concentration est de plus en plus utilisée pour
caractériser les effets biologiques des aérosols.

- La concentration en nombre est définie comme le nombre de particules dans une unité de
volume : dans cette these elle est noté n,. Cette définition de la concentration est utilisée
dans I"évaluation des processus physiques qui s’applique sur les aérosols. Cette définition
de la concentration est en particulier utilisée pour les mesures de distribution de taille
d’aérosol définies comme le nombre de particule appartenant a différentes gammes de
taille dans une unité de volume. C'est la concentration utilisée par la suite.

- La taille d’'une particule est un parametre difficile a définir car les aérosols peuvent
avoir des formes tres différentes selon leur nature et leur mode de production. En
général, les particules sont considérées comme sphériques. Des diametres

équivalents sont définis en adéquation avec le type de propriétés étudiées.

Les diametres équivalents généralement utilisés sont :
- doptique : diametre correspondant a la taille caractéristique de la particule mesuré au
microscope (optique, électronique, ...)
- dvolumique: diamétre équivalent d’une sphere de méme volume que la particule
considérée de forme quelconque,
- dstokes: diametre de stokes : diametre d’'une sphére possédant la méme vitesse de

chute et la méme densité apparente,



- daérodynamique : diametre aérodynamique : diametre d’une particule sphérique de
masse volumique 1000 kg.m?, ayant la méme vitesse de chute qu’une particule de
forme et de masse volumique quelconque,

- delectrique: diametre de mobilité électrique équivalent: diametre d’une particule
sphérigue de méme mobilité électrique qu’une particule chargée de forme
quelconque. Ce diameétre est le diamétre mesuré par les ADME (cf .Figure I-2). C’est

le diametre utilisé dans ce manuscrit noté d,.

i ;‘"\\ ;"‘\
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Masse Volumique p,=p,}° P, Py p° P = 1000 kg.V* o,
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Mobilité électrique Z=Z, z z z z Zs

Figure II-2 : description des différents diamétres de particule

Les aérosols naturels sont composés de particules possédant des tailles trés diverses.
Lorsqu’une distribution de taille d’aérosol présente une faible dispersion (écart type
géométrique de la distribution < 1,2) par rapport a la taille moyenne, il est dit monodispersé
(Hinds, 1982). Dans les autres cas, il est dit polydispersé.

Les particules ont la propriété de collecter des charges (ions et électron) selon une
dynamique et un équilibre qui dépend de leur taille (cf. §1.1.3.2). Etant chargées, les
particules vont donc étre déviées lorsqu’un champ électrique est appliqué. La mobilité
électrique est définie comme le rapport de la vitesse de la particule dans le champ électrique
sur la valeur du champ électrique. La mobilité est une fonction de la taille des particules
(Hinds, 1982) :

v .e.C
7 = TE q ¢

E  3mn. dpart II-1

Avec Z leur mobilité électrique (en m2V'.s?); g.e la charge de la particule (en C avec g le
nombre de charge et e la charge unitaire : e=1,6 10%°C) ; n viscosité dynamique (en Pa.s) ; dp

le diametre de la particule (en m) et C. le facteur de correction de Cunningham déterminé

empiriquement par : C, = 1+ K, (1,142 +0,558.exp (- 2=))

n



Ou K,, est le nombre de Knudsen défini comme le rapport entre le libre parcours moyen des
molécules du gaz porteur (65 nm a 1 bar et 293 °C et de 120 nm a 1 bar et 473 °C, noté A) et

le rayon des particules, a, (Kodas & Hamnden-Smith, 1999).

Régime continu : g, >>A > K, << 1 Régime moléculairea,>> A 2 K, << 1

=] =]
a =]
& P
° -]

=] ° L=] .

0 ©© o Molécule du gaz
o o % f

i % OPar"hcule de I'aérosol
e ©°

Figure II-3 : régimes continu (gauche) et moléculaire (droite)

Le nombre de Knudsen permet de répartir en trois régimes (Hinds, 1982) les situations
rencontrées (Figure II-3) :
K, < 0,1 (soit d, > 1,3 pm a 1 bar et 293 K) : Régime continu ; le gaz peut étre considéré
comme un fluide continu pour les particules.
K, > 10 (soit d, < 13 nm a 1 bar et 293 K): Régime moléculaire ; la particule peut étre
considérée comme une particule de gaz et la théorie cinétique des gaz s’applique.
0,1 < K,< 10 : Régime intermédiaire.
Les particules étudiées ici se situent uniqguement dans le régime intermédiaire. Seuls les
formalismes adaptés a ces gammes de taille sont donc présentés.

1.1.2. Métrologie

[.1.2.1. Composition chimique

Les méthodes sont généralement des méthodes différées dans le temps par rapport a la
collecte (Masclet & Marchand, 2004). Elles peuvent étre classées selon que la nature des
éléments recherchés (par exemple organique ou inorganique).
Dans le cas de I'analyse organique, les éléments sont dissous dans un solvant adapté a
I'espece organique recherché. Ensuite, elles subissent une chromatographie en phase

gazeuse ou liquide (Masclet & Marchand, 2004).
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Les méthodes d’analyse des éléments inorganiques sont plus nombreuses mais les plus
fréquemment utilisées sont la méthode de fluorescence X (SFX) et la spectrométrie
d’induction Plasma (ICP).

[.1.2.2. Concentrations
Les méthodes les plus usitées pour déterminer les concentrations (numérique et massique)
sont résumées ci-dessous.

[.1.2.2.a. Concentration numérique

Les méthodes optiques sont les plus utilisées pour déterminer les concentrations en nombre
de particules.
Les particules passent devant un ou plusieurs faisceaux lumineux ce qui permet via
I’extinction de remonter a la concentration (Zheng, et al.,, 2006). Une autre maniére de
procéder est d’utiliser la diffraction de la lumiére sur les particules. Les limites en taille de
ces méthodes imposent des pré-grossissements des particules de taille inférieure a 200nm.
C'est le principe du CNC (Compteur a Noyau de Condensation) présenté sur la Figure 1I-4

(Agarwal & Sem, 1980) (Zhang & Liu, 1990) et détaillé en Annexe 1.

Pt o lampe

b

_____

y B
Y fentille  ~ lentille

* Tube de
condensation Entrée Aérosol

£— Tube de saturation e
Bain d'alcool

R !" . 4

Figure Il-4 : schéma du CNC

Enfin, une derniere méthode consiste a mesurer un courant de particules chargées. Le

principe de mesure est présenté sur la Figure 1I-5.
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Figure II-5 : principe de I'électrométre (documentation TSI)

Avec cette méthode, il est nécessaire de corriger le courant mesuré par la charge (ou la

distribution de charge) des particules pour remonter a la concentration.

[.1.2.2.b. Concentration massique
Le principe consiste a collecter les particules sur un systéme soumis a un flux connu. La
méthode par impact de particule permet de déterminer leur concentration massique en
faisant la mesure de variation de masse de I'impacteur par pesée, analyse par rayonnement
B et méthode TEOM (Masclet & Marchand, 2004) (Willeke & Baron, 1993).
[.1.2.3. Tailles

L'un des parameétres importants pour la physique des aérosols est la distribution en taille de
celui-ci. En effet, la taille d’un aérosol agit au premier ordre sur ses propriétés optiques,
thermodynamiques et électriques. L'étude de la distribution en taille (granulométrie) des
aérosols permet alors de remonter a leurs propriétés physiques. Les principales méthodes

de la granulométrie des aérosols sont résumées sur la Figure II-6 (KLEITZ & BOULAUD, 2013).
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Figure II-6 : différentes méthodes de caractérisation de la granulométrie d'un aérosol

Les méthodes de mesure granulométriques (Renoux & Boulaud, 1998) peuvent se
décomposer en deux groupes, les méthodes avec pré-sélection et les méthodes sans
pré-sélection.

[.1.2.3.a. Les méthodes sans pré-sélection
La méthode la plus simple qui n’utilise pas de pré-sélection est I'observation a I'aide d’un
microscope de I'aérosol déposé sur une membrane ou une grille. Cette méthode est longue
car elle nécessite de mesurer un grand nombre de particule une a une pour obtenir une
représentativité statistique. Cependant, elle permet d’établir une granulométrie quelle que
soit la taille de I'aérosol.
Les principales autres méthodes d’analyse sans pré-sélection se basent sur I'analyse optique
de l'aérosol. Parmi ces méthodes, il est possible de citer (Kleitz & Boulaud, 2013):
I’holographie ; les méthodes par extinction ou par diffraction.

[.1.2.3.b. Les méthodes avec pré-sélection
Les méthodes avec pré-sélections se basent sur le fait que les propriétés physiques des
aérosols dépendent de leurs tailles. Ainsi, un ou plusieurs processus physiques permettent
de séparer les aérosols par gamme de taille. Ensuite, 'aérosol est compté par gamme de
taille (cf. 1.1.2.2).
La méthode de séparation la plus répandue est I'impaction. Le principe repose sur l'inertie

des particules les plus grosses qui sont collectées sur une paroi alors que les plus fines sont
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entrainées par le flux de gaz, lorsque celui-ci change de direction. La granulométrie d’un
aérosol s’effectue a I'aide de plusieurs impacteurs placés les uns derriéere les autres avec des
tailles de coupure de plus en plus fines, ces systemes sont qualifiés d’'impacteur en cascade
(Demokritou, et al., 2004) (Newton, et al., 1977).

D’autres méthodes inertielles permettent de déterminer la granulométrie (sédimentation ;
centrifugation) (Willeke & Baron, 1993). Enfin, il existe également des méthodes basées sur
la diffusion différentielle des particules selon leur taille (les particules sont collectées grace a
des grilles, tubes ou lit granulaire).

1.1.2.3.c. Analyseur Différentiel de Mobilité Electrique

La méthode la plus utilisée pour la granulométrie est la séparation par gagmme de mobilité
électrique. La mobilité des particules va principalement dépendre de la charge et de la taille
des particules a analyser (cf. §1.1.3.2). Le principe est de créer a 'aide d’un chargeur une
distribution de charge connue. Les particules ainsi chargées vont étre envoyées dans un
analyseur de mobilité différentiel (ADME) (Figure 11-7). L’analyseur de mobilité différentiel
fonctionne de la maniére suivante: L’électrode centrale, polarisée négativement ou
positivement, attire les particules de charge opposée. Pour une tension appliquée, seules les
particules dans la gamme de mobilité sélectionnée sortent par la fente percée en bas du
cylindre intérieur. Les particules de mobilité supérieure sont collectées sur la partie
supérieure de I'électrode centrale, tandis que les particules moins mobiles sortiront par la
sortie principale d’air en exces. Il existe donc une relation directe entre la tension appliquée
et la gamme de mobilité sélectionnée. Pour une tension donnée V ppse, 1a mobilité moyenne

sélectionnée Z, (cm?.V'.s) est donnée par la relation (Knutson & Whitby, 1975) :

)

[Q: ~05(Qs + Qu)]In (32)

Z
21VapmeLapme

=
ol Q; est le débit total dans le ADME (cm?.s), Q; est le débit qui sort par la fente (cm?.s%);
Q. le débit d’entrée de I'aérosol (cm3 .s'l), r; et r, les rayons interne et externe de I'espace
inter-électrodes (cm) et Lapye la longueur du tube de collection entre I'injection et la fente

de sélection (cm).

14



Electrode portée 4 une
tension V

- -
Amivée de la couche
Entrée de d’air propre
I"aérosol ¢ 5o ags
polydispersé . Q¢
Qa $ | |
I 2L

Cyhindre a la masse

Irajectoire d "une
particule ayant la
mobilié sélectionnée

e

Sortie de "aérosol
——— e
Sortie d "air en exces monodispersé

Qe Qs

Figure II-7 : schéma de principe d’'un ADME

Coquelin (Coquelin, 2013) présente dans sa these en 2013 une évaluation des incertitudes

sur I'établissement de granulométrie par ADME. Une modélisation est représentée sur la

Figure 11-8.
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Figure II-8 : estimation de I'incertitude de mesure sur une granulométrie (Coquelin, 2013)
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La région de confiance a 95% passe de 5% pour 200 nm a 200% pour 20 nm. Un autre défaut
de précision des granulométries par ADME est lié a la mobilité de coupure. En effet, pour
remonter d’une distribution de mobilité a une distribution en taille, il est nécessaire pour
chaque diametre de soustraire les concentrations d’aérosol de diameétre supérieur
possédant la méme mobilité. Pour cela il est nécessaire d’estimer la concentration d’aérosol
de diameétre supérieur ce qui n’est pas possible pour les diametres supérieurs au diametre
de coupure.

Les ADME commerciaux utilisent différents types de chargeurs (radioactifs, rayon X ou
décharges électriques).

Pour obtenir des charges moyennes d’aérosol élevées, en particulier dans le cas d’une
détection électrique en post-ADME ou pour des aérosols nanométrique dont la probabilité
de charge est faible (inférieur au pourcent), le chargeur utilisé est en général un chargeur
corona DC (plasma a pression atmosphérique qui produit de forte densité d’ions unipolaire
permettant de charger les aérosols cf. §1.1.3) (Biskos, 2004). Toutefois, ce type de chargeur
n‘est pas adapté a la gamme submicronique d’aérosol en raison des recouvrements de
mobilité électrique des particules de diametre supérieur a 300 nm. De plus, la charge
unipolaire des aérosols implique des pertes d’aérosols sur les parois lors du transport par
répulsion électrostatique.

Pour obtenir des charges moyennes proches de 0 (qui réduisent les pertes électrostatiques
d’aérosol), les neutraliseurs produisent des densités bipolaires d’ions. Les neutraliseurs les
plus utilisés sont basés sur des sources radioactives pour produire les ions. D’autres
méthodes, basées sur la photo-ionisation et sur les plasmas, ont également été développées

(§1.1.4).

1.1.3. Charge d’aérosol
Les aérosols sont naturellement chargés soit en raison de leur mode de production soit par
des mécanismes d’acquisition de charge aprés production. Tout d’abord, les différents
mécanismes a l|‘origine de la charge d’aérosol sont présentés. Ensuite, la charge par

collection d’ions gazeux, utilisée dans les chargeurs, est présentée.
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1.1.3.1. Mécanismes de charge

[.1.3.1.a. Mécanisme de charge lors de la production de particule
La distribution de charge d’un aérosol lors de sa production dépend de la méthode de
production.
Dans le cas de pulvérisation de liquide, Natanson interpretent la présence des charges
d’aérosol comme une conséquence des fluctuations des densités d’ions dans I’électrolyte
(Bricard, 1977). Lorsque I'aérosol est produit par spray, il apparait une charge a cause d’effet
de séparation dipolaire dans les gouttes (Forsyth, et al., 1998).
D’autre part, des charges peuvent également apparaitre par des phénomenes de friction
(tribo-charging) entre les aérosols et la paroi lors de leur pulvérisation (Forsyth, et al., 1998).

[.1.3.1.b. Charge par ionisation des particules d’aérosol
Les processus de charge par ionisation des particules d’aérosol sont :
La thermo-ionisation qui consiste a arracher thermiquement une charge a la particule. Cela
exige des températures de I'ordre de I'énergie de liaison soit 10* K. Par effet tunnel, cette
valeur peut descendre jusqu’a 1000°C (Schiel, et al., 2002), ce processus est appelé thermo-
émission. Dans notre cas, ce mécanisme n’est pas envisageable pour contrOler I'état de
charge de I'aérosol car la température peut affecter la granulométrie a mesurer. Par ailleurs,
la température en post-DBD ne dépasse pas 200 °C, ce processus est donc négligeable.
La photo-ionisation consiste a arracher une charge en apportant de I'énergie avec des
photons UV et des rayons X. Dans notre cas, la distance des aérosols par rapport a la
décharge qui produit ces rayonnements (directement par accélération électronique et
indirectement par désexcitation des produits de décharge) et les dimensions restreintes de
la fenétre de passage de rayonnement entre la décharge et le chargeur d’aérosol limitent
I’effet de ce processus.
Les réactions chimiques avec les molécules neutres trés réactives dites « métastables »
produites par la décharge qui ont pour la plupart des temps de vie inférieurs a la
milliseconde dans I'azote (Massines, et al., 2009).

[.1.3.1.c. Mécanismes de charge par collection d’ions gazeux
Il existe deux mécanismes de charge par collection d’ions gazeux : la charge par diffusion et

la charge par champ.
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Les parameétres qui contrdlent la charge unipolaire au premier ordre sont : le produit njpns. T

avec hjps la densité d’ions autour de la particule et T le temps de séjour dans la zone de

densité njns, le champ électrique appliqué_E) (uniquement pour la charge par champ), la
taille de particule d,,

Le premier mécanisme de capture d’ions est la charge par diffusion. Sous l'effet de
I’agitation thermique des ions, certains ions entrent en collision avec une particule. Celle-ci
acquiére donc les charges des ions qui I'ont percutée.

Le second mécanisme est la charge par champ. Des lignes de champ se terminent sur les
particules qui subissent donc le bombardement des ions qui suivent ces lignes de champ.
L'augmentation du nombre de charges sur la particule conduit a un champ électrostatique
qui repoussent les ions et diminue la vitesse de charge, jusqu’a un état de charge maximum
dans ces conditions, appelé saturation. Ce processus n’est actif que sur des particules de
taille supérieure a une centaine de nanomeétres et pour des champs supérieurs & 10°> V.m™. I

est alors dominant par rapport a la charge par diffusion.

[.1.3.2. Charge bipolaire par diffusion
[.1.3.2.a. Lois théoriques
Dans le cas de la neutralisation, le mécanisme dominant est la charge par diffusion d’ions
bipolaires. Les deux lois les plus répandues pour décrire ce mécanisme sont ceux de
Boltzmann (ou de Gunn avec prise en compte d’une charge moyenne non nulle) et de Fuchs.
Enfin, I'approximation de Wiedensohler (basée sur la loi de Fuchs pour modes de charge

entre -2 et +2 et le modele de Boltzmann pour les autres modes de charge) est présentée.

Le modéle de Boltzmann
Le principe d’équipartition de I'énergie de Boltzmann (rapport de I'énergie électrostatique

de la particule sur I'énergie d’agitation thermique des ions) permet de déterminer, a
I’équilibre, la fraction de particules portant g charges électriques (Gensdarmes, 2000)

(Adachi, et al., 1993) :

(et
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Avec g le nombre de charge ; e la charge élémentaire (e = 1,6 107°C) ; d, le diametre de la
particule (m) ; ks la constante de Boltzmann (kg = 1,3806 102 J.K) ; T la température (K) ; &
la permittivité électrique du vide (8,8542 10 F.m™); n, concentration de particule de
charge g (m™) ; Ny concentration totale de particules (m™).

Gunn étend l'applicabilité de cette loi au cas des distributions de charge dont la charge

moyenne <g> est non nulle (Gunn, 1955):

; 1 ( [q—< q >]2> 1-2
= exp| ——————
1 \2no 20?
ozt 21mEg.dy.kg.T s 1z
avec < g >=o%.In (M) et g2 = HEO—ZB. o correspond alors a I'écart type de la
nions'Zions e

distribution de charge.

De nombreuses études expérimentales ont été menées sur la charge par diffusion. Liu et Pui
(Liu & Pui, 1974) trouvent des résultats en accord avec la loi de Boltzmann pour des
particules de diameétre entre 0,02 et 1,17 um. Les résultats de (Pollak & Metnieks, 1962)
montrent que la formule de Boltzmann sous-estime le nombre de particules chargées pour
des particules de diametre inférieur a 30 nm. Des études plus récentes pour des diametres
entre 4 et 30 nm montrent que la théorie la plus proche des mesures est celle de Fuchs
(Fuchs, 1963) avec la prise en compte des différences de propriétés entre les ions positifs et

négatifs.

Le modeéle de Fuchs

Ce modele se base sur I’hypothese de I'état stationnaire du flux d’ions a travers une sphere
calculée par un systéme d’équations de type mobilité-diffusion. Ce modeéle ne possede pas
de forme analytique et nécessite donc une résolution numérique d’équations différentielles
couplées pour déterminer les fractions de particules d’une charge donnée. Les équations et

hypothéses du calcul sont données en Annexe 2

L’approximation de Wiedensholer (Wiedensohler, 1988) :
Le modele de Gunn n’étant applicable que pour des diameétres supérieurs a 50 nm,
Wiedensohler utilise une approximation du modeéle de Fuchs pour construire une forme

analytique de la distribution de charge en sortie de source radioactive sous la forme :
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- si |g] = 3: modéle de Gunn (Gunn, 1955) : gaussienne décalée de 0 (cf. équation 1I-2)
|q|< 3 : Wiedensholer propose une approximation dont les coefficients sont calculés par

comparaison avec la théorie de Fuchs pour une méme densité d’ions positif et négatif et
zt .
un rapport% = 0,875 (Wiedensohler, et al., 1986)
ions

ﬁ] — ﬁ — 10[215=0 ai(Q)-(IOg(dp (en nm))) i]
n

Tableau II-1 : valeur des coefficients de I'approximation de Wiedensohler pour une source
radioactive dans I’air (Wiedensohler, 1988)

q
a;(q) -2 -1 0 1 2
Qg -26,3328 -2,3197 -0,0003 -2,3484 -44,4756
aq 35,9044 0,6175 -0,1014 0,6044 79,3772
a, -21,4608 0,6201 0,3073 0,4800 -62,8900
as 7,0867 -0,1105 -0,3372 0,0013 26,4492
ay -1,3088 -0,1260 0,1023 -0,1544 -5,7480
asg 0,1051 0,0297 -0,0105 0,0320 0,5059

[.1.3.2.b. Condition de I'état stationnaire

Bien que la charge de chaque particule évolue, en moyenne, dans un nuage d’ions avec des
concentrations d’ions constant, la fraction de particule d’'un nombre de charges données
évolue jusqu’a une valeur constante. Lorsque toutes les fractions chargées n’évoluent plus,
la distribution de charge atteinte est constante: on parle d’état stationnaire. Dans ces
conditions, pour une distribution de taille donnée de I'aérosol, les distributions de charges
pour chaque taille de particule, en sortie du neutraliseur, sont indépendantes de la
concentration ou de I'état de charge initial de I'aérosol.

Le parameétre critique pour I'obtention de I'état stationnaire donné dans la littérature est le
produit nions*T avec nions la densité d’ions et t le temps de séjour de la particule dans cette
densité. Une valeur usuelle est un produit nj,ns.T = 6.10%%2s.m™3 (Liu & Pui, 1974). lLa
norme I1SO (BS I1SO 15200:2009(E),2009) impose un produit N;yns. T de 102 s.m™,

Une approche plus complete, prenant en compte la concentration et la taille des particules,
a récemment été développée par de La Verpilliere (de La Verpilliere, et al., 2015) a I'aide de
deux paramétres adimensionnels (I'un spécifique a la densité d’ions et 'autre au temps de
résidence de I'aérosol). Chacun de ces parametres doit remplir une condition pour assurer
I’état d’équilibre des distributions de charge en sortie de neutraliseur. Toutefois, cette

approche nécessite une approche tri-dimensionnelle du neutraliseur si la répartition spatiale
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des ions n’est pas homogene, comme dans le cas des sources radioactives ou des DBD-

neutraliseurs.

[.1.3.2.c. Caractérisation des distributions de charge
Afin de valider les modeles de charge, ceux-ci ont été comparés avec différents
neutraliseurs. D’autre part, ces neutraliseurs ont également été comparés entre eux.
Pour étudier la charge d’un aérosol, les modes de représentation utilisés sont :
- Sous forme de graphique :

o la fraction non-chargée ou fraction chargée ( (Vivas, et al., 2008) ; (Lee, et al., 2005) ;
(Han, et al., 2009); (Yun, et al., 2009); (Kwon, et al., 2005); (Kwon, et al., 2006)) ; (Alonso,
et al., 1997)

o lafraction chargée de q charges en fonction de d, (Adachi, et al., 1993)

o Les distributions de mobilité [ (Vivas, et al.,, 2008); (Lee, et al., 2005); (Yun, et al.,
2009)]

" np=f(Vapme)
" np="f(dy)
= np=f(Zp)

o Lesdistributions de charge (fraction de particule possédant p charges) [( (Vivas, et al.,
2008); (Han, et al., 2009); (Adachi, et al., 1993); (Romay, et al., 1994); (Kwon, et al.,
2005)]

o Dans le cas des comparaisons entre neutraliseur, la granulométrie d’un méme
aérosol neutralisé avec des chargeurs différents.

- Sous forme de tableau :

o fraction possédant g charges pour différents d, [ (Hinds, 1982) (Wiedensohler, 1988)].
Deux types de présentation ressortent: la présentation des concentrations mesurées
(granulométrie ou distribution de mobilité) et la présentation des fractions chargées qui
permet de s’affranchir des effets de concentration entre différentes expériences.

La fraction de particules chargées q fois est calculée, pour un diametre donné, par le rapport
entre la concentration de particules chargées g fois, sur la concentration totale de particule
de cette taille. Il existe différentes méthodes pour déterminer ces deux concentrations.

Généralement, les auteurs utilisent le mode principale d’une distribution de mobilité avec un
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état de charge de l'aérosol connu: soit avec des particules monochargées comme ci-
dessous, soit grace a un neutraliseur déja étalonné.

Par exemple, dans (Romay, et al.,, 1994), I'aérosol monodispersé test est monochargé a
'entrée du neutraliseur. Sans neutraliseur, la hauteur du mode de mobilité (ou
concentration modale) représente la concentration de référence de I'aérosol considéré (n,.f
c'est-a-dire 100 % de I'aérosol considéré).
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Figure II-9 : méthode de détermination des distributions de charge

Les distributions de charges théoriques sont alors présentées sous la forme de fractions de
particules de charge donnée. Selon les conditions de travail, les auteurs se comparent a l'une

des trois lois présentées ci-dessus.

1.1.4. Neutraliseur: état de I'art
Il existe quatre mécanismes d’ionisation d’un gaz, décrits au paragraphe 1.2.1. Les trois
principales méthodes d’ionisation utilisées dans les neutraliseurs sont: l'ionisation par
source radioactive [ (Taylor, 1911); (Bumstead, 1916); (Millikan, et al., 1920); (Polk,
1934)...]; la photo-ionisation (Varney & Loeb, 1935) et les plasmas (Whitby & Peterson,
1965) (Bourgeois, et al., 2009).
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[.1.4.1. Neutraliseur radioactif
Le neutraliseur le plus couramment utilisé aujourd’hui dans les systemes de mesure est le
neutraliseur radioactif [ (Cooper & Reist, 1973); (Covert, et al., 1997); (Ji, et al., 2004) ;
(Vivas, et al.,, 2008)]. Pour ce neutraliseur, I'aérosol traverse un espace irradié par un

210p0. Les radiations a et B de forte énergie vont

élément radioactif, usuellement ***Am, ¥k,
produire des ions positifs et négatifs. La densité d’ions créés dépend de I'élément radioactif
(qui définit I’énergie du rayonnement), de 'activité de la source (nombre de désintégrations
par seconde en Becquerel noté Bq) et de la géométrie du neutraliseur ainsi que du débit
d’aérosol (qui définissent le temps de transit du gaz dans le neutraliseur) (Cooper & Reist,
1973).

- Densité d’ions: selon I'élément radioactif, les densités produites peuvent varier de 10** m?

21Am (période radioactive de 432 ans) de faible

[ (Vivas, et al., 2008) pour une source
activité de I'ordre de 10 MBq], a pres de 5,3.108 m3 | (Modesto-Lopez, et al., 2011) avec le
neutraliseur **°Po (période radioactive de 138 jours) de 185 MBg, modéle de TSI 348002].
Dans cette étude, le neutraliseur de référence sera le neutraliseur TSI 3077 utilisant du 8kr
(période radioactive de 10 ans) possédant une activité de 74 MBq (TSI, s.d.) et dont les
densités d’ions sont de I'ordre de 10" m? pour un débit de 0,3 L.min™ (Modesto-Lopez, et
al., 2011).

- Charge et concentration des aérosols pouvant étre neutralisés: I'aérosol est neutralisé si sa
distribution de charge atteint I’état stationnaire en sortie de neutraliseur (cf. §1.1.3.2). En
particulier, le modéle TSI 3077 pour un débit d’aérosol de 0,3 L.min™ permet de neutraliser

les aérosols de concentration de 10™ m™ initialement chargés 10 fois pour des diamétre de

40 a 250 nm (Ji, et al., 2004).

Le principal probleme de ces neutraliseurs est lié aux contraintes législatives qui restreignent

leur utilisation et a leur période radioactive.
1.1.4.2. Neutraliseur par photo-ionisation du gaz

Le neutraliseur basé sur ce principe utilise des rayons X pour générer des ions (Lee, et al.,

2005). L’énergie des photons est inférieure a 9,5 keV.
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Figure 1I-10 : schéma de principe du neutraliseur TSI 3087

- Densités d’ions produites par neutraliseur a rayon X : la densité d’ion dépend de I'énergie
injectée dans le générateur (Han, et al., 2003). Le premier test en tant que neutraliseur est
celui de Lee (Lee, et al., 2005) qui mesure des densités de 'ordre de 10> m™>. La densité
d’ion maximale estimée est de l'ordre de 3.10° m™ (Han, et al., 2003). Enfin
Modesto-Lopez (Modesto-Lopez, et al., 2011) mesure des densités de I'ordre de 10™ m™.

- Charge et concentration des aérosols pouvant étre neutralisés par ce systéme

Dans les premiers tests, pour des particules de 1 a 100 nm, la concentration d’aérosol
maximale est de 'ordre de 5.10* m? (Lee, et al., 2005). Le modele de neutraliseur TSI 3087
permet de neutraliser des concentrations d’aérosol jusqu’a 10 m=

Ce type de neutraliseur permet de remplacer les neutraliseurs radioactifs car ils présentent
peu de risque sanitaire. De plus, ils ne produisent que trés peu de particules (< 0,01 cm?)
(TSI, 2012). Cependant, ils ne fonctionnent que dans I’air ou I'azote et posseédent des durées

de seulement quelques milliers d’heures de fonctionnement (lié a la durée de vie de la

source de rayon X).

.1.4.3. Neutraliseurs plasmas
Les décharges a pression atmosphérique ont trés largement été utilisées pour modifier la
charge d’aérosol [ (Whitby & Peterson, 1965) ; (Adachi, et al., 1993); (Romay, et al., 1994)
(Kwon, et al., 2005) ; (Stommel & Riebel, 2004),...]
Il existe trois familles de décharges pour la neutralisation d’aérosol : La double décharge
couronne DC (Adachi, et al., 1993) ; la décharge couronne AC (Kimoto, et al., 2009) (MSP

corporation, s.d.); la décharge a barrieres diélectriques (Kwon, et al., 2005).
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Figure II-11 : neutraliseur Plasma : a) double corona DC, b) corona AC, c) DBD surfacique

- Densité d’ions produits par neutraliseur a plasma

pulsé

Les densités d’ions produits dans la plupart des systémes a plasma sont de l'ordre de

10" m>dans la zone de mélange avec les aérosols. Les valeurs typiques sont : 102 m™ pour

un neutraliseur par double chargeur DC a fibre de carbone (Han, et al., 2009) ; 4.10** m™

pour un neutraliseur par DBD surfacique (Kwon, et al., 2005). Des études effectuées avec des

plasmas dans l'air pour des pressions supérieures a la pression atmosphérique donne des

densités plus élevées : 10 pour une double décharge couronne DC entre 1,3 et 2 bar

(Adachi, et al., 1993) ; 10* & 10" m™ pour une double décharge DC & 2,067 bar (Romay, et

al., 1994); 2 4 3.10" m™ pour une décharge couronne AC entre 2 et 4 bar (Kimoto, et al.,

2009).

- Charge et concentration des aérosols pouvant étre neutralisés par ce systeme
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Les chargeurs bipolaires a plasma permettent de neutraliser des aérosols faiblement chargés

jusqu’a des concentrations de I'ordre 10™ m™.

Tableau II-2 : bilan des neutraliseurs par plasma

Neutraliseur type d.e Ot charge initiale Mpart effluent
production (nm) (en m-3)
SMAC
(Kwon, et al., 2006) (Kwon, DBD surfacique 102200 0 <10% (.33 (<0,1 ppm)
et al., 2005) particules :(d,< 20 nm)
PED DBD 118 3 241 11111 11111 11111
(Byeon, et al., 2008)
décharge couronne AC décharge . 1 .
(Stommel & Riebel, 2004) couronne AC 304670 0 <4.10 05(0a 1,2 ppm)
El Mod. 1090 MSP corp. USA décharge . .
(Kallinger, et al., 2012) couronne AC 304170 faible /1 /17
o g double micro _
ioniseur a fibre de carbone décharge 20 3 120 fort'e .c!'large jusqu’a 8 .10 Ozone:
(Han, et al., 2009) couronne DC initial (<< 0,05 ppm)
. . particule :
décharge couronne double décharge . 3
(Adachi, et al., 1993) couronne DC 3003 1000 350 /1 <O'.1 cm” pour des
tailles > 0,01 nm

- Effluents de décharge.

Les décharges électriques dans I'air présentent une limite critique: la production d’effluents
gazeux et particulaires qui peuvent affecter les caractéristiques physiques de la décharge
(cf. 1.2.5), modifier les propriétés des aérosols (nature, taille ...), endommager les appareils
de mesure et nuire a la santé des utilisateurs. A faible température dans I'air, le principal
produit de décharge est I'ozone. Certains systemes sont spécifiquement concus pour
minimiser la concentration d’ozone: Le SMAC (Kwon, et al., 2006) qui produit moins de
0,1 ppm ; le double chargeur DC a fibre de carbone (Han, et al., 2009) qui produit moins de
0,05 ppm; la décharge couronne AC avec une électrode isolée par un condensateur
(Stommel & Riebel, 2004) qui produit entre 0 et 1,2 ppm.
1.1.4.4. Bilan

Les neutraliseurs produisent des densités d’ions supérieures a 10" m™. Cette densité permet
de neutraliser des aérosols faiblement chargés (moins de 5 charges en moyenne) de

concentration maximale de l'ordre de 10 m?.
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Pour remplacer les neutraliseurs radioactifs, la technologie des rayons X représente a ce jour
la meilleure option. Les principales limites de cette technologie sont la complexité des
sources de rayon X, les colts, la faible durée de vie et la nature du gaz (air ou azote).

Les neutraliseurs a plasma présentent un bon potentiel pour produire des densités
importantes d’ions (supérieures a 10" m™) avec un ratio de densités entre ions positifs et
négatifs controlable. Cependant, plusieurs problemes se posent: production d’éléments
chimiques corrosifs, production de nanoparticules qui perturbent la granulométrie des
aérosols, et le fait que le passage de I'aérosol dans le réacteur perturbe la décharge, donc la
source d’ions et la neutralisation.

Un neutraliseur idéal permet d’atteindre : une densité d’ions supérieure a 10" m> (de
préférence des densités de 'ordre de 10" a 10" m?3), de controler les densités relatives
d’ions positifs et négatifs. Si la source d’ions est une décharge, il est préférable de mélanger
I'aérosol en post-décharge, enfin, il faut déterminer les conditions de fonctionnement qui

minimisent la concentration des autres effluents de la décharge.

I.2. Plasma et décharge a barrieres diélectriques dans I'air a PA
L'objectif de ce paragraphe est de donner les propriétés physiques des décharges critiques
pour la charge d’aérosol. La premiere sous-partie traite de la production des ions
atmosphériques. La seconde sous-partie consiste a définir les plasmas et a donner leurs
caractéristiques principales. La troisieme sous-partie permet de présenter les
caractéristiques générales des DBD ainsi que certaines applications. Les deux dernieres sous-
parties présentent les caractéristiques spécifiques des DBD dans lair a pression

atmosphérique.

1.2.1. Ionisation et attachement
Pour ioniser un atome ou une molécule, il faut que lI'un de ses électrons acquiere
suffisamment d’énergie pour quitter son orbite. Pour conférer cette énergie a I'électron, il
faut le faire interagir avec un élément dont I'énergie est supérieure a celle de I"électron
(durant cette these, le mot élément est utilisé pour parler des électrons, ions, photon,
molécule, atome, ...; car le mot particule est utilisé pour parler des composants d’un aérosol

dont la taille varie de 1 nm a quelques microns cf. § 1.1.1). Linteraction entre I'atome ou la
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molécule et les autres éléments qui I'entourent est appelée collision (Mitchner & Kruger,

1973).

- La collision est élastique lorsque les énergies internes des éléments avant et apres collision
n‘ont pas été modifiées. Il ne s’agit alors que d’'un transfert d’énergie cinétique. Ces

collisions sont également a I'origine de la viscosité des fluides.

La collision est inélastique lorsque la nature des éléments avant et apres collision a été
modifiée. Ces collisions permettent de produire des atomes et des molécules excités ou
ionisés. Ces éléments peuvent se désexciter en produisant un photon ou en collisionnant un
autre élément auquel ils transmettent une partie de leur énergie. Lorsque I'énergie
transférée lors d’une collision inélastique est supérieure au seuil d’énergie d’ionisation, un
électron peut étre libéré. L'énergie caractéristique d’ionisation est de l'ordre de la dizaine
d’électrons-Volt (eV). Différents mécanismes liés aux collisions inélastiques dans le gaz sont
résumés sur le Tableau II-3

Tableau II-3: types de collision inélastique impliquant les ions

A+ed> A" +e +e Collision électronique
A+yD A +e Photo-ionisation
A*+B>A+B +e Effet Penning
A*+B>C +e Désexcitation ionisante
A+B>C +e (T>10°K) Thermo-ionisation
A+e>A Attachement électronique
A"+B>A+B Recombinaison

- un électron est accéléré dans un champ électrique jusqu’a atteindre une énergie
supérieure a I'énergie d’ionisation de la molécule ou de I'atome (typiquement 15,58 eV pour
N, et 24,2 eV pour O, sachant que les énergies de dissociation de N, et O, sont inférieures
aux énergies d’ionisation — respectivement 9,5 et 5,1 eV. les énergies d’ionisation atomique
sont de 14,5 pour N et de 13,6 eV pour O (Fauchais, 2000)),

- un photon qui possede une énergie supérieur a I'énergie d’ionisation du gaz appelé
photo-ionisation. La photo-ionisation se produit lorsque I'énergie portée par le photon est
supérieure a I'énergie d’ionisation. L’énergie d’un photon est inversement proportionnelle a
la longueur d’onde. Une énergie supérieure a la dizaine d’eV correspond a des longueurs

d’onde inférieur quelques centaines de nm. Cette valeur est dans la gamme des ultra-violets
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(UV). Autrement dit, la photo-ionisation peut étre réalisée par des UV, des rayons X, ou du
rayonnement y.

- un atome (ou molécule) neutre excité A*et une particule cible dans I'état fondamental B
telle que I'énergie d’excitation de A soit supérieure a I'énergie d’ionisation de B: effet
Penning.

- un atome ou molécule dans I'état fondamental = |’énergie cinétique des éléments du
gaz est supérieure a la dizaine d’eV, il s’agit de thermo-ionisation,

- Si un électron n’a pas beaucoup d’énergie (en champ électrique faible) = un atome ou
une molécule peut le capturer, ce processus est appelé attachement électronique. Ce
processus produit des ions négatifs.

- La thermo-ionisation : lorsqu’un un gaz est chauffé a une température Ty, les électrons
libres qui existent toujours, dus aux rayons cosmiques par exemple, ont une distribution de
vitesses de type Maxwell-Boltzmann comme les molécules du gaz. Cette distribution a une
traine vers les hautes vitesses. Plus Ty, est élevée, plus le nombre d’électrons tres
énergiques croit et plus l'ionisation par bombardement croit. Le processus de thermo-
ionisation devient efficace a partir de températures de I'ordre de 10* K. A des températures
encore plus élevées, les chocs entre les molécules peuvent conduire a l'ionisation des
molécules. Ce processus n’est donc pas adapté a la charge des aérosols car a ces
températures, I'aérosol est dégradé.

- Attachement électronique : lorsqu’un électron peu énergétique rencontre un atome ou
une molécule, il peut étre capturé est produire un ion négatif.

- Recombinaison : un ou plusieurs éléments neutres sont produits lors de la collision entre

une charge positive (ions) et négative (ions ou électron).

Lorsque les électrons acquierent leur énergie suite a une accélération dans un champ
électrique, cela provoque des collisions ionisantes en chaine (avalanche électronique) qui
ionise le gaz sur son parcours. Lorsque I'énergie de I'avalanche est suffisante pour produire
plus d’électrons par ionisation que d’ions négatifs ou d’élément neutre par attachement et
recombinaison, la décharge est dite auto-entretenue. Le champ électrique correspondant
est appelé champ seuil de décharge (cf. §1.2.2.2 ). L'avalanche produit alors un plasma

(cf. 81.2.2).
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1.2.2. Généralités sur les plasmas
1.2.2.1. Définition d’un plasma

Un plasma est un gaz ionisé de charge globalement neutre (on parle de quasi neutralité). Les
plasmas représentent la grande majorité de la matiere visible dans |'univers et sont utilisés
dans de nombreux domaines industriels (électronique et micro-électronique, traitement de
surface, propulsion spatiale, fusion nucléaire ...). Pour produire un plasma, il faut apporter
aux atomes et molécules une quantité d’énergie suffisante (~10 eV) pour arracher des
électrons aux molécules ou aux atomes. En laboratoire, des ondes électromagnétiques
fournissent aux électrons une énergie moyenne de quelques eV. Méme si I’énergie moyenne
des électrons est inférieure au seuil d’ionisation, les électrons possedent une distribution de
vitesses de type Maxwell-Boltzmann avec une traine vers les hautes vitesses, certains
électrons plus énergétiques sont capables d’ioniser le gaz.

Parmi les parametres critiques dans les plasmas voici ceux qui permettent de définir les
caractéristiques d’un plasma :

- La température (T, la température électronique, Tions la température ionique, Ty la
température des neutres) traduit I'énergie cinétique moyenne de I'élément considéré.

- La longueur de Debye (Ap.) traduit la distance caractéristique d’écrantage d’un champ
électrique. Le plasma est défini par le fait que la densité d’espéces chargées dans une
sphere de Debye est suffisante pour considérer la charge moyenne nulle. Cela se traduit
par le critere :

ncharge * /1D33 > 1
Il existe deux grands types de plasma : les plasmas chauds et les plasmas froids.

-Le plasma est dit chaud lorsque les électrons et les ions sont a [I'équilibre
thermodynamique c'est-a-dire lorsque T.=Tins. Ces plasmas sont dit chauds car
To~Tions >10 000 K. 1l existe de nombreux exemples de ces plasmas tel que la foudre, le
soleil, les plasmas d’arc...

- Le plasma est dit froid lorsque la température des ions est trés faible par rapport a celle
des électrons (par exemple dans un tube d’éclairage T=Ty, ~300 K et T.~10 000 K soit
leV).

Les plasmas peuvent étre faiblement ou fortement ionisés.
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-un plasma est dit faiblement ionisé lorsque les interactions dominantes sont les
interactions électron-neutre et ions-neutres,
-un plasma est dit fortement ionisé lorsque les interactions électrons-ions,
électrons-électrons et ions-ions dominent.
Les plasmas sont généralement classés par rapport a 2 parametres : la densité électronique

(ne) et la température ou énergie électronique (T, ou kg.T,).
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Figure 1I-12 : plasmas selon la densité électronique n., I’énergie kg.Te et
la longueur de Debyel Ap,

Les gammes de densité du gaz peuvent varier de moins de quelqgue m? (milieu
intergalactique) jusqu’a plus de 10°" m™ (cceur du soleil), nous travaillerons a 10 m?
(pression atmosphérique a 300K).

.2.2.2. Champ électrique et condition d’auto-entretien
La dynamique des espéces chargées dans un gaz est contr6lée par les champs

électromagnétiques. Si seul un champ électrique est appliqué, dans la limite non relativiste,

les forces produites par le champ magnétique induit est négligeable. De plus, lorsque la
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. . . . . . B
fréquence de collision des ions devient grande devant la fréquence cyclotronique (fz = %),

les effets du champ magnétique peuvent étre négligés. Or, a pression atmosphérique, la

fréquence de collision (~10° Hz pour les ions cf. Tableau II-5 ) est supérieure a la fréquence

cyclotronique (~108 Hz pour les ions soumis a un champ magnétique de 1T), c'est-a-dire que
les effets magnétiques sont négligeables méme a champ fort (>1 T; remarque : champ
magnétique terrestre = 50 uT en France).

La condition d’auto-entretien est définie comme la condition pour laquelle la production

d’électrons secondaires est supérieure aux pertes d’électrons.

Cette condition d’auto-entretien dépend du mécanisme qui permet de générer des électrons

secondaires a partir de I'avalanche électronique.

- 'avalanche auto-entretenue de Townsend correspond a la production d’électrons
secondaire par la collision des ions sur les électrodes

- L’avalanche de type semblable au streamer ou décharge filamentaire correspond a la
production des électrons secondaires par photo-ionisation dans le volume du gaz

Des champs électriques caractéristiques peuvent étre définis.

» Le champ seuil d’ionisation (Eg)est le champ électrigue qui permet a un électron
d’acquérir une énergie suffisante pour ioniser un gaz sur un libre parcourt moyen. il est
de 'ordre de 2,5 10° V.m™ pour Iair a pression atmosphérique. C’est le champ minimum
pour former une avalanche.

» Le champ seuil de décharge (Eg,) est le champ électrique qui permet de produire un
plasma de type décharge électrique. La valeur de ce champ dépend des conditions de
fonctionnement et du processus qui contrélent I'auto-entretien de la décharge. Les
champs correspondants sont définis par :

o Le champ de Paschen (Ep) : Champ seuil de décharge qui permet d’obtenir un
processus d’'auto-entretien de type Townsend. Ce champ dépend en particulier des
propriétés des surfaces en contact avec le plasma, du champ réduit (E/ng,, avec ngyq;,
la densité du gaz), du produit de la distance inter-électrodes par la pression du gaz.

o Le champ de développement de streamer, ou décharge filamentaire (E4) : Champ
seuil de décharge qui traduit le fait que I'avalanche atteint le critére de Meek sur la
taille de I'avalanche électronique (a.d, = 20, avec a le coefficient d’ionisation et d,

la longueur de I'avalanche) (Guerra-Garcia & Martinez-Sanchez, 2013).
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o Le champ de claguage (E;) : Champ électrique seuil de décharge qui traduit la
création d’un plasma thermique. On utilise aussi le terme de champ disruptif.

Le champ électrique que subissent les éléments chargés dans un systeme est composé de
trois types de champ électrique : Le champ de Laplace, le champ de charge d’espace et le
champ de polarisation.

o Le champ de Laplace (E;) est le champ produit dans le gaz par la présence
d’électrodes soumises a une tension. Ce champ dépend de la tension appliquée, de
la géométrie des électrodes, de la position de |I'électrode par rapport au gaz (en
particulier, la présence de diélectrique peut modifier l'intensité du champ
électrique dans le gaz),

o Le champ de charge d’espace (E,) est le champ produit par la présence d’une
densité de charge en volume dans le gaz,

o Le champ de polarisation (E,) est d( a la présence de charge sur les surfaces autour
du volume considéré.

A pression atmosphérique dans I'air, les champs seuils de décharge de Paschen, de claguage
et de décharge filamentaire sont proches (~ 3.10° v.m™). Pour éviter la production d’arc
électrique qui endommage les électrodes et produit des aérosols, il existe trois méthodes :

- confiner le champ fort dans I'espace (en utilisant des électrodes a faible rayon de
courbure, c’est le principe utilisé pour produire les décharges dites « couronne »),

- limiter la durée de champ fort pour éviter la thermalisation et le passage a I'arc (en
utilisant une alimentation haute tension pulsée avec une durée d’impulsion de tension
inférieure a 1 us),

- limiter le courant de décharge: soit par un circuit électrique positionné entre
I'alimentation et I’électrode polarisée, soit en insérant un matériau diélectrique entre les
électrodes, qui une fois la décharge déclenchée se polarise, réduit le champ électrique et
blogue donc le développement de la décharge (c’est le principe des Décharges a

Barrieres Diélectriques -DBD-).
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1.2.3. DBD généralités

Une décharge a barrieres diélectriques est un plasma produit entre deux électrodes
séparées par un matériau diélectrique. L'ajout d’un diélectrique entre les électrodes
métalliques permet d’augmenter le champ électrique sans passage a I'arc (Manley, 1943).
L'intérét principal des DBD est leur simplicité de mise en ceuvre pour une grande gamme de
condition de fonctionnement. (Kogelschatz, et al., 1997).

A cause de la présence des diélectriques qui, une fois polarisés, bloque le champ électrique,
les DBD ne peuvent fonctionner qu’avec une alimentation alternative. La fréquence de
travail (période du signal sinusoidal, triangulaire, ... ou la fréquence de répétition des pulses)
doit étre adaptée a I'application.

Il existe différentes configurations de décharge a barrieres diélectriques qui sont
décomposées en deux grandes familles [ (Kogelschatz, 2010) (Gibalov & Pietsch, 2000)] : les
décharges en volume et les décharges de surface (Figure 1I-13 (Wagner, et al., 2003)). Pour
une décharge en volume le plasma traverse un intervalle gazeux entre deux surfaces
séparées par un gaz. Les géométries les plus courantes sont les décharges plan-plan, fil-fil,
cylindre-cylindre concentrique. Dans une décharge dite de surface les électrodes sont

situées sur le méme diélectrique et le plasma se propage alors dans le gaz, le long de ce

diélectrique.
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Figure 1I-13: différentes géométries de DBD
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Les DBD peuvent fonctionner selon deux régimes de décharge : les décharges filamentaires
et les décharges homogeénes.

Il existe deux types de DBD homogene selon le mécanisme de production d’électrons
secondaires (Massines, et al., 2009). Dans une DBD homogeéne de type Townsend (APTD
Atmospheric Pressure Townsend Discharge) I’émission d’électrons secondaires a 'origine de
I'auto-entretient du plasma est due a I'impact des ions sur les diélectriques. Une DBD de
type glow (APGD Atmospheric Pressure Glow Discharge) est induite par une émission
d’électrons secondaires par effet Penning (mécanisme de désexcitation de molécules
métastables cf. §1.2.1) (Massines, et al., 1998). Ce mode de décharge apparait dans les DBD
pour des conditions du produit entre la pression et la distance faible (<1,3 Pa.m pour I'air)
(Choi, et al., 2006).

La décharge de type filamentaire est une décharge dite de type streamer (Figure 1I-14)
(Chirokov, et al., 2005). Le streamer est la formation successive de nuage d’ions positifs
produits par des avalanches électroniques. Cette densité de charge positive peut créer un
champ électrique du méme ordre de grandeur que le champ géométrique appliqué. Dans ce
cas, des études optiques ont montrées qu’une boule d’ionisation se propage par bonds vers
la cathode. En fait, le plasma produit des photons qui vont ioniser I'espace devant la charge
d’espace ionique (i.e. en champ fort). Les électrons produits par photo-ionisation sont a
I'origine de nouvelles avalanches électroniques. Ces avalanches vont neutraliser la charge

d’espace positive précédente en laissant derriere eux une nouvelle zone de charge positive.

Transition d’Avalanche
électronique a streamer

Avalanche
électronique

Figure II-14 : développement du filament de décharge
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Ce mode de décharge apparait pour de forte valeur du produit pression distance (> 1,3 Pa.m)
(Choi, et al., 2006). A pression atmosphérique (1,013 bar ou 1,013 10° Pa ou 760 Torr) cela
correspond a une distance caractéristique de décharge de 13 um minimum. Dans la suite de

I’étude, seule la décharge de type filamentaire sera considérée.

1.2.4. DBD a PA dans I'air : Caractérisation électrothermique
1.2.4.1. Méthode de caractérisation
Les différentes méthodes de diagnostic qu’il est possible d’appliquer a un plasma sont

présentées sur la Figure II-15 (Bruggeman & Brandenburg, 2013).
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Figure II-15 : réesumé schématique des différents diagnostics plasma

Dans le cas des DBD, les caractéristiques électriques peuvent étre étudiées en considérant le

montage équivalent présenté sur la Figure 11-16 (Kogelschatz, 2003).

~ O ™
électrode
ignition
Diélectrique CD
Canal de micro-  ~__ Décharge de R(t
décharge Surface CG ( )
Diélectrique — \ ' Cp
électrode

Figure II-16: montage équivalent simplifié d’une DBD
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La méthode principale de caractérisation électrique macroscopique de la décharge est
I"utilisation des diagrammes charge-tension aussi appelés figures de Lissajous [ (Manley,
1943) ; (Pipa, et al., 2012) ; (Falkenstein & Coogan, 1997);...]. Il s’agit de mesurer la charge
qui transite aux bornes d’un condensateur insérer dans le circuit extérieur en fonction de la
tension appliquée. Si le régime de décharge est filamentaire, excité par une tension
sinusoidale la figure de Lissajous se présente sous la forme d’un parallélogramme (cf. Figure

[1-17) (Falkenstein & Coogan, 1997).

| ch!]
| 2-3, 4-1 discharge transition

1-2, 3-4 capacitive transition

AQ, I /
e
/L
e

el

S ~ AV,

AV

¢

Figure 1I-17 : tracé de la charge selon la tension appliquée pour une décharge filamentaire
Les cOtés 1-2 et 3-4 du parallélogramme correspondent aux « phases capacitives » de la DBD
sans plasma, le réacteur se comporte électriquement parlant comme un condensateur. Dans
ce cas, la pente de la droite de la courbe charge-tension (capacité équivalente du systeme
durant cette phase : C.,) est égale a la capacité du réacteur (noté C.. sur la figure et CDBD°ff
dans cette thése). Les cOtés 2-3 et 4-1 du parallélogramme sont liées a « la partie active »
c'est-a-dire a la présence de filament ou C.q = Cyie (capacité des diélectriques noté Ciglectriques
dans cette these) et la chute de tension a travers I'espace gazeux (V) est constante. La
variation de la charge pendant la phase active est égale a la charge maximale transférée par
le biais de I'espace gazeux (Gmax).

Le tracé classique du diagramme g-u peut étre décrit par I'’équation :
+ - w@w+u
CI(t) —7 - eq( (t) - g)

Ou en phase active de décharge Ce; = Cyie, ; €t dans phase passive Ceq = Ceenr
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Une autre méthode de caractérisation de la décharger consiste a mesurer I'évolution du
courant électrique dans le circuit extérieur. Ce courant est lié au développement de la
décharge c'est-a-dire au déplacement des charges transférées dans l'intervalle gazeux (qui
peut étre traduit en termes de courant de décharge). Le courant dans le circuit extérieur se
présente sous la forme d’'une composante capacitive (indépendante de la décharge) et d'une
composante liée aux charges transférées dans le gap. En régime filamentaire, le courant
dans le circuit extérieur présente des impulsions de courant chacune liée a une décharge
filamentaire (cf. Figure 11-18). En raison de la mobilité 1000 fois plus grande des électrons par
rapport aux ions, ce courant peut étre assimilé a un courant électronique. Toutefois, une
fraction des ions restent en suspension pendant quelques ps conduisant a des courants tres
faibles (>1000 fois moins intense que le courant maximum de l'impulsion, mais dont
I'intégrale (i.e. la charge) est du méme ordre de grandeur que la charge de I'impulsion (Xu &

Kushner, 1998).

Tek SR Single Seq 1.00GS/s

50.0mV M 5.00ns Chtl / 26mVv

Figure II-18 : impulsion de courant dans le circuit extérieur, relative a une décharge
filamentaire

Chaque impulsion se compose d’une petite bosse de moins de 1 mA, durant 1 ns (liée a la
propagation du streamer), suivie d’'une monté rapide (relative a la jonction du streamer et
I’établissement d’un canal conducteur entre les deux diélectriques ~2 ns) et d’une
décroissance exponentielle. La décroissance exponentielle est lié¢e a deux phénomenes. Le
premier est I'attachement électronique qui réduit la mobilité des porteurs de charge et donc

le courant. Le second phénomeéne est la polarisation des diélectriques qui réduit le champ
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électrique et donc la vitesse des porteurs de charge. La durée totale de I'impulsion et de
I'ordre de la dizaine de ns.
1.2.4.2. Caractérisation macroscopique
La production d’espéces réactives ou ionisées dépend de |'énergie apportée au plasma et de
la répartition spatio-temporelle de cette énergie. Dans le cas d’une DBD dans I’air a pression
atmosphérique, sous I'hypothese qu’il n'y a pas de dissipation d’énergie dans les
diélectriques, cette énergie est injectée dans les filaments de décharge. La somme des
énergies de chaque filament au cours d’une période correspond a I'énergie dissipée au cours
de cette période. La puissance dissipée par le systéme est donc la moyenne de I'énergie
fournie au cours du temps pour alimenter les filaments.
Dans une DBD, I'énergie électrique est transmise aux électrons puis se répartit dans le gaz et
sur les surfaces diélectriques. Cette énergie sert a ioniser le gaz, produire des espéces
chimigues neutres (par excitation des molécules du volume de gaz), a vaporiser des
électrodes (Jidenko, 2004)) et également a augmenter la température du gaz et des
électrodes.
La puissance totale augmente avec la tension et la fréquence. Cela provient de
I’augmentation du nombre de microdécharges par unité de temps et de surface.
Une autre variable critique pour la physique et la chimie dans les décharges est la
température du gaz et des parois du réacteur. Ces températures sont contrbélées par les
processus électro-hydro-thermodynamiques dans le plasma (Jidenko, et al., 2010).
Les éléments qui controlent la température sont :
- pour la température de surface :
o Le transfert thermique par conduction, convection, et radiation au niveau des
filaments (chauffage)
o Les réactions chimiques au niveau des parois (action des espéces réactives,
désexcitation des molécules métastables, etc....)
o L'effet de courant variable induit a travers les matériaux diélectriques
o Les échanges thermiques avec le gaz de I'espace inter diélectrique et avec le milieu
extérieur a travers I'enceinte.
- pour la température du gaz :

o Latempérature du gaz en entrée,
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o Le transfert thermique par conduction, convection, et radiation au niveau des
filaments (chauffage),
o Les échanges thermiques avec les parois du réacteur,
o Les réactions physico-chimiques en phase gaz (action des especes réactives,
désexcitation des molécules métastables, etc....)
Le processus dominant de chauffage du gaz est le transfert thermique entre les parois
chaudes et le gaz, qui conduit a des températures de gaz et de surface similaire a quelques
dizaines de K prés. En régime permanant dans les DBD plan-plan symétrique, la température
des surfaces (et du gaz en un point) évolue linéairement avec la puissance injectée dans la
décharge (Jidenko, et al., 2010).
1.2.4.3. Propriétés des microdécharges dans I'air a PA
Les DBD dans l'air a pression atmosphérique fonctionnent en régime filamentaire. Les ordres
de grandeurs des caractéristiques des microdécharges sont présentés dans le Tableau II-4.

Tableau II-4 : propriétés des microdécharges (Kogelschatz, et al., 1997)

Propriétés amplitude
Durée 1a10ns
rayon des filaments ~0,1 mm
courant de décharge ~0,1A
densité de courant ~ 100 4 1000 A/cm?
charge totale 0,1a1nC
densité d’électron 102310 cm?
Energie des électrons 1a10eV
température moyenne du gaz dans ~ température moyenne du gaz en
le filament dehors de la microdécharge

Une étude statistique des propriétés des microdécharges dans une configuration donnée de
double décharge a barrieres diélectriques plan-plan symétrique, démontre l'invariabilité du
phénoméne unitaire (Jidenko, 2004) En clair, les quantités de charges, les durées, les
courants maximum des impulsions sont identiques a 20 % pres et quasi-indépendante de la
tension, de la fréquence (entre 750 Hz et 60 kHz), de la température ou de la vitesse du gaz
(au-dela de 0,5 m.s). Cela s’explique par le rétro-contrdle du champ électrique dans le gaz
d{ au dépot de charges sur les barriéres diélectriques isolantes. Ainsi, la charge par filament
est contrblée au premier ordre par la distance inter-diélectriques.

Cette invariance du phénomeéne unitaire permet d’estimer l'influence des processus
physiques ou chimiques locaux (autour de chaque microdécharge) a partir de mesures
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macroscopiques intégrées a I'échelle du réacteur (telle que la puissance, la concentration
d’especes chimiques/chargées ou de nanoparticule produits par les filaments de décharges
et mesurées en sortie du réacteur)
Les DBD sont stables (pas d’évolution temporelle des caractéristiques du plasma) une fois
I’équilibre thermique atteint (environ 30 minutes apres allumage de la décharge). Toutefois
I'injection d’aérosols dans une DBD conduit a la diminution du courant de décharge relative
a la masse déposée dans le réacteur jusqu’a I'extinction de la décharge (Jlidenko & Borra,
2012) (Park, et al., 2015).

1.2.5. DBD a PA dans l'air : Caractérisation physico-chimique
Les décharges produisent des éléments neutres et ionisés tres réactifs. Ces éléments
peuvent étre répartis en trois grandes catégories : des molécules neutres, des aérosols et
des ions (Eliasson & Kogelschatz, 1991)

1.2.5.1. Espéces chimiques neutres

Les espéces neutres principalement produites par les DBD sont I'ozone et les oxydes d’azote.
Les principales especes d’oxyde d’azote présentes sont: N,Os; N,O; NO,; NOs. Selon les
trace d’éléments qu’il peut y avoir dans le gaz, les DBD vont aussi produire : H,0,; SOy ; et
des COV.
En fait la production des différents éléments dans une configuration donnée dépend au
premier ordre de la température. Une étude faite sur une DBD en géométrie pointe plan
montre que lI'ozone domine pour des températures du plasma inférieures a 1300 K

(cf. Figure 11-19) (Parissi, et al., 1999).
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Figure 1I-19 : concentration des effluents de la décharge selon Tpjasma pour une géométrie
pointe-plan
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Une étude effectuée sur des DBD plan-plan montre une transition entre I'ozone et les

oxydes d’azote pour des température d’électrodes de I'ordre de 100 °C (Jidenko, 2004):
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Figure 1I-20: concentration d'ozone et des oxydes d'azote selon a) P, et b) Tgiectrode

Dong, il est nécessaire de contrbler la température du gaz pour contréler sa chimie. Ce
contréble et d’autant plus important qu’il va jouer sur la nature des ions présents dans le gaz.
Les autres parametres qui controlent la production d’ozone sont: la distance
inter-électrodes (Drimal, et al., 1988) et la nature des diélectriques (Ewell, 1906).

1.2.5.2. Particules

Dans un gaz sans composé organique volatil (COV), les particules sont produites par
interaction plasma-surface soit par vaporisation des surfaces et nucléation des vapeurs soit
par arrachement de matiere lié au bombardement ionique. Les processus de formation sont

schématisés sur la Figure 11-21 (Jidenko, 2004).
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Figure 1I-21: mécanisme de production de particules dans une DBD
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Les particules ainsi produites possedent des diameétres inférieurs a 10 nm et sont composées
des mémes éléments chimiques que les surfaces en contact avec la décharge. (Borra, et al.,
2015)
En outre, selon la composition du gaz (en particulier avec des traces de COV), des réactions
chimiques au sein de la décharge peuvent produire des composés qui vont condenser par
nucléation hétérogéne sur les ions.
1.2.5.3. Ions

Les ions sont essentiellement produits par les décharges filamentaires. Derriere la boule de
charge positive se crée un plasma dit « électronégatif », car il est composé non seulement
d’ions positifs, mais également d’ions négatifs créés par attachement électronique sur les
molécules électronégatives du gaz (typiguement |'oxygene). En dehors des filaments, les
autres processus d’ionisation sont : les avalanches électroniques ne conduisant pas a une
décharge, la photo-ionisation d’espece par le rayonnement UV et X produit lors de la
désexcitation de produit de décharge et la désexcitation en volume et en surface des
éléments métastables produits dans la décharge.
Les ions négatifs sont produits en quantité inférieure (les processus d’ionisation produisent
autant d’ions positifs que d’électrons mais les électrons se répartissent entre la surface et la
production d’ions négatifs). Les ions négatifs ont également la propriété d’étre plus mobiles
que les ions positifs donc ils sont plus facilement perdus aux parois.
Les ions produits sont principalement N,", 0,%, O, O,". Leurs mobilités réduites (cf. §1.3.1) est
données dans l'article (Bourgeois, et al., 2009):

- spectre continu entre 0,4 et 1,7 cm?Vvist pour les ions positifs et de I'ordre de 1,05 ;
1,15; 1,35 a forte température. La valeur moyenne est de 1,1 em?Vvis?t

- 1,75 cm®Vts1a basse température pour les ions négatifs
Le rapport de mobilité moyenne positif sur négatifs est alors de 0,63. Les méme mesure en
sortie du neutraliseur par DBD développé par Kwon et. Al. (Kwon, et al., 2005), donne des
valeurs moyenne de mobilité de 1,14 et 1,91 cm?.V s respectivement pour les ions positifs
et négatifs conduisant a un rapport de mobilité de 0,6.
Les courants d’ions mesurés en post décharge sont supérieurs a 10 pA soit des densités

d’ions supérieures a 3,75 10 m?3. (Bourgeois, et al., 2009)
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Les masses des

caractéristiques des ions peuvent étre estimées en considérant la masse des ions produits

par une décharge couronne a pression atmosphérique pour une température ambiante de

20°C (Manninen, et al., 2011) :

ions de décharge n’ont pas été mesurées mais

- masse des ions négatifs 62 et 125 uma (1 uma = 1,66 107 kg),

- masse des ions positifs 100 a 199 uma.

Les propriétés des ions calculées a partir des formules données en Annexe 3 et des valeurs

données ci-dessus sont reportées dans le Tableau II-5.

Tableau II-5 : ordre de grandeur des propriétés des ions de décharges

Variable ions positifs | ions négatifs
mesure de mobilité (cmV™'.s™) (Bourgeois, et al., 2009) 0,4a1,7 1,75
mesure de masse (uma) (Manninen, et al., 2011) 1003199 62 et 125
coefficient de diffusion (10° m*.s™) 1a4,3 4,4
vitesse thermique (m.s™) 175 a 248 315 et 222
libre parcours moyen (nm) 15388 35,7 et 50,7
fréquence de collision (10° Hz) 2,8a24 8,83 et 4,38
rayon de collision (nm) 0,38a1,3 0,6 et0,9

les différentes

I.3. Transport des ions en post-décharge
Afin d’éviter de perturber les propriétés de la décharge (qui jouent sur les propriétés des
effluents) il est préférable de travailler en post-décharge. Il est donc nécessaire de

comprendre le transport des ions depuis la décharge jusque dans le chargeur.

1.3.1. Propriétés des ions dans l'air a PA

L'étude s’effectue dans I'air a pression atmosphérique. L'air est composé d’'un mélange de
gaz (N, ; O;; H,0; CO,; COV; NOX; ...). Ainsi, chague mécanisme d’ionisation va produire des
effets différents sur la nature des ions présents. De plus les ions vont avoir tendance a
« coaguler » certaines molécules autour d’elle pour former ce que I'on appelle des clusters
(Bricard, 1977). Ce processus de coagulation est contr6lé au premier ordre par la
composition du gaz et la température (Tabrizchi & Rouholahnejad, 2005). Ainsi, les
propriétés des ions (masse, mobilité, coefficient de diffusion...) possedent des distributions
statistiques uni- ou poly-modale, toutefois en premiere approximation dans la majorité des
études, seules les valeurs moyennes seront prises en compte.

Les parameétres importants des ions pour la charge d’un aérosol sont (cf. §1.1.3.2 ) : la charge

des ions (gions), 1a masse des ions (Mions €n kg/mol ; Mions €n kg ; m’ions €n unité de masse
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atomique) la mobilité des ions (Ziyns en mz.V'l.s’l), le coefficient de diffusion
thermodynamique (Djons €n mz.s’l), vitesse thermique des ions (Cions €N m.s’l), et le libre
parcours moyen des ions (Ajns). Les valeurs des quatre derniers paramétres vont dépendre
de la pression et de la température du gaz. La pression atmosphérique est de 1 bar (10° Pa) a
moins de 10% pres. La température ambiante est de 300 K a moins de 10 % pres. Deux
conditions de normalisation des variables peuvent étre définies : les Conditions Normales ou
Standard de Température et de Pression (CNTP ou CSTP). Dans ces deux cas, la pression est
définie par la pression atmosphérique a 1,013 .10° Pa. La température est définie dans les
CNTP 320 °C (293,15 K) et dans les CSTP 3 0 °C (273,15 K)

La masse des ions dépend de la nature des ions et du cluster qu’il forme dans les
conditions de I'étude. Dans les CNTP pour l'air, la valeur de masse des ions positifs varie
entre 50 uma et 200 uma et la valeur de masse des ions négatifs varient entre 50 uma et 150
uma (les différentes valeurs et leurs sources sont données en annexe).

- La mobilité des ions dépend de la fréquence de collision ions-gaz (Vions/ge: €n Hz), de la

charge de I'ion (en C), et de la masse de I'ion (kg)

Qions

Zions =
ons rnionsVions/gaz -3
La distribution en mobilité des ions dépend de leur source (Kwon, et al., 2005). Dans les
CNTP en air sec, la mobilité des ions positifs varie entre 0,7.10* m2vis! et
2,2.10* m>.V s . En air humide, elle varie entre 0,4 10* m%vistet 1,4 10* m>v'is™ En
air sec, la valeur de mobilité des ions négatifs varie entre 1,7 10* m2ivis? et

2,510%m2Vvtst En air humide, elle varie entre 1,6 10* m2v'ts! et 2,2 10* m2vis™

(Les différentes valeurs et les équations sont données en Annexe 3 ).

1.3.2. Gaz composés de plusieurs especes
Dans cette étude, le gaz en post-décharge est un gaz faiblement ionisé qui n’est pas un
plasma (pas de quasi-neutralité). De plus, il est composé de particules qui doivent étre
classées par gamme de mobilité électrique.
La propriété principale d’'un gaz composé de plusieurs espéces est que les différents

éléments du gaz vont posséder une dynamique propre. Ainsi, les processus de transport

45



seront liés aux couplages entre les comportements des éléments identiques et les
interactions entre les différents éléments.
Certaines propriétés des plasmas peuvent étre étendues aux gaz ionisés. Les autres
propriétés peuvent étre définies par extension des propriétés des gaz classiques.
La distance caractéristique d’écrantage des champs électriques défini dans les plasmas
comme la longueur de Debye peut étre appliquée au gaz ionisé. Cette longueur correspond
au rapport entre les effets cinématiques et les effets du champ électrique. Pour des densités
d’ions de I‘ordre de 10" m™ (cf. §1.2.5.3) dans les conditions ambiantes cette longueur est de
'ordre de 7 10° m. Cette valeur permet de confirmer qu’il ne s’agit pas d’un plasma :
ncha,ge.(/\De)a ~0,33 (plasma si N¢pgrge * /1033 > 1 cf. 1.2.2.1). Cela signifie qu’il n’y a pas quasi
neutralité.
Dans le cas des gaz a plusieurs espéces, la pression est définie comme la somme des
pressions partielles des différents composants. La pression partielle d’'un composant est
définie par la pression qu’aurait I’élément du gaz s’il occupait seul le volume total que le gaz
occupe. Dans lI'approximation des gaz parfaits, elle peut étre définie parla loi des gaz
parfait :

Py = nskpT II-4
Avec P; la pression partielle de I'élément (Pa), n, la densité de I'élément (m™), kg la constante
de Boltzmann (1,38 102 J.K}), T, la température de I'élément (K).
La température d’'une espéce est définie par I'énergie cinétique moyenne de I'élément

considéré.

I.3.3. Théorie du transport d’espéce
1.3.3.1. Equations de base
Les équations du transport d’espece dans un gaz composés de plusieurs espéces se basent
sur la théorie multi-fluide (cf. Annexe 4 ). Ces équations sont utilisées pour les calculs de
type mobilité-diffusion notamment dans les théories de la charge d’aérosol (cf. 1.1.3.2.a).
Les deux équations les plus utilisées pour la caractérisation du transport sont :
L'équation de conservation de la matiére :

on

S 4 div(n,T) <8ns>
wvineve) = | — -
ot 5°s ot collision -5
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Sng

) les
8t / collision

Avec n; la densité de I'espéce s (m?3), v, la vitesse de I'espéce s (m.s) et (

variations de densité de I'espéce s suite aux collisions avec d’autres éléments (m3.s?).

L’équation de conservation de la quantité de mouvement :

Dv, - - oM
ngmg (D_ts> + grad(Ps) — Ny <Z F) = ( -
s

ot >collision -6

Qui peut se mettre sous la forme :

aV_)S L, T\ — B —d -
nemg S + (vs.grad)(vs) = —grad(P;) + ns (Z F) — NgMgVs/, ., (VS - VgaZ) 1I-7

Avec n; la densité de I'espéce s (m™), v, la vitesse de I'espéce s (m.s™), Vga: la vitesse du gaz,

ms la masse de |'espéce s (kg), Ps la pression partiel de 'espéce s (Pa), F les forces qui
s’applique sur I'espéce s (N) et VS/0az la fréquence de collision élastique entre I'espéce et le
gaz
Dans un gaz ionisé a pression atmosphérique, les seules forces qui s’appliquent sont les
forces gravitationnelles et les forces électrostatiques. Dans notre cas, nous supposons que
les forces gravitationnelles sont négligeables.
Les forces électriques qui s’appliquent sont liées au champ électrique. Comme il est dit au
§1.2.2.2, trois types de champ électrique sont présents dans le systeme :

o Le champ de Laplace (E))

o Le champ de charge d’espace (E,)

o Le champ de surface (E;) : composition du champ de polarisation (dominant pour

des parois diélectriques) et du champ image (dominant pour des parois métallique).

Donc I'équation II-7 peut se mettre sous la forme :

aV—) — —_— — —_— —_—
ngmg (a_ts + (Vs. grad) (VS)> = —grad(P;) + ngqsEior — NgMgVs/,., (VS — Vgaz) /-8

Dans I’"hypothese d’un équilibre quasi-stationnaire, I’équation ci-dessus peut étre traduite en
termes de vitesse de diffusion, comme décrit au paragraphe suivant.

.3.3.2. Phénomeéne de diffusion
Le terme de diffusion est utilisé dans de nombreux domaines. Il représente le bilan
macroscopique d’'un systéme suite a des collisions (diffusion de photon, d’électron,

d’atome ...). Dans notre cas, la diffusion est la résultante des phénomeénes d’équilibre de
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transport d’espece dans un gaz collisionnel. Cet équilibre est associé par une vitesse au
processus de mise en mouvement.
Sous I'hypothése que le systeme est a I'équilibre et que le gaz possede une vitesse nulle
I’équation 11-8 devient :
grad(Py) — nsqsEper = —ngmsVs/ Vs 11-9

Les effets diffusifs les plus courants sont la diffusion thermodynamique (somme de la
diffusion thermique et brownienne) et la diffusion électrostatique.

- la diffusion thermodynamique traduit la présence d’un gradient de pression partielle.

Elle se met sous la forme :

1T
v =—— grad(P.
T ngmgvs) grad(Fy) I1-10

En développant avec la loi des gaz parfaits, on obtient :

rad(n rad(T.
o (g (n) g (s)>
nS TS

Vg = 11-11

Avec: Dg = Ty le coefficient de diffusion thermodynamique,

MsVs/gaz
La Figure 11-22 (Physics, 2014) présente le principe de diffusion sous I'effet d’un gradient de
densité.

Region 1 Region 2

Y

f—Ax—>| A

Figure 1I-22 : principe de la diffusion sous un gradient de densité

- La diffusion électrostatique traduit la présence d’un gradient de potentiel électrique. La

vitesse se met sous la forme :

vg = —Zs grad($) = Z; E 11-12
Avec: Z; = — __|a mobilité électrique de I’élément considéré.
MsVs/gaz
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Dans les plasmas, il est fait référence a la diffusion ambipolaire. En fait, il s’agit de la
traduction des mouvements couplés entre les charges positives et négatives qui obéissent a

une loi semblable aux lois de diffusion.
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.3.3.3. Mécanismes de perte
Deux processus peuvent générer des pertes durant le transport des ions et des particules :
les collisions inélastiques avec les parois et les collisions inélastiques avec d’autres éléments
du gaz.
Les collisions inélastiques avec les autres éléments du gaz sont de trois types : les collisions
entre ions, les collisions entre particules et les collisions entre les ions et les particules. Les
collisions inélastiques ions-ions sont appelées recombinaison.
Les mécanismes de collisions entre ions et particules sont traités au paragraphe 1.1.3.2.3,
cependant, si la densité d’ions est tres supérieure a la densité de particule, ces collisions
n"auront d’effet que sur I'état de charge des particules d’aérosol.
Les pertes par collisions avec la paroi sont principalement dues a des effets de diffusion (au
sens large).

- En présence d’'un champ extérieur appliqué, les éléments chargés dérivent vers les
parois. Ce mécanisme est usuellement appelé précipitation électrostatique.

- Pour des charges unipolaires, le mécanisme de diffusion dominant est la diffusion
électrostatique par les champs électriques induits par ces mémes charges unipolaires. Les
deux forces qui contrélent au premier ordre ce mécanisme sont :

1: laforce engendrée dans le gaz par la distribution de densité de charge,

2: la force image qui traduit le fait que le potentiel sur une paroi métallique
possede un potentiel constant. Il est alors possible de remplacer le tube par
une distribution fictive de charge produisant le méme potentiel.

- Les pertes par thermophorese sont dues a la diffusion jusqu’aux parois contrélée par un
gradient de température entre la paroi (plus froide) et le gaz (plus chaud),

- Les pertes par diffusion sont liées a I'agitation thermique et au mouvement Brownien
des ions et particules qui en découle et entraine des collisions avec les parois. Il est a noter
gue ce mécanisme conduit a un gradient de densité a proximité des parois qui contréle les
pertes par diffusion
Par la suite, le terme de perte par diffusion est utilisé pour désigner la collection suite a la
thermophorése et a la diffusion brownienne. La collection liée aux champs unipolaires est
désignée par pertes par self-répulsion et les pertes par un champ extérieur sont désignées

par précipitation électrostatique.
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La décroissance des ions dans un tube a été étudiée en post-source radioactive (Hoppel &

Frick, 1988) (Gensdarmes, 2000) (Tigges, et al., 2015).
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Figure 1I-23: profil d'ions dans un tube de 5 mm de diamétre a 0,3 L.min selon Ltype €N pOSt-
source radioactive

En post-source radioactive, la densité d’ions dans les nuages bipolaires homogeénes décroit
de pres de 2 ordres de grandeur en 1 seconde (Figure 1l-23). Les conclusions principales
(Hoppel & Frick, 1988) sont :

- la recombinaison controle au premier ordre les pertes d’ions pendant le transport,

- les effets électrostatiques tendent a égaliser les densités d’ions positifs et négatifs,

- les pertes d’ions par diffusion entrainent une augmentation du rapport de la densité
d’ions positifs sur la densité d’ions négatifs (Figure 11-23).

.3.3.4. Mesure des courants d’ions

Le principe de la mesure de la concentration en ions dans un milieu repose sur leur
collection par une électrode et la détermination du courant résultant (Figure 11-24). Pour
cela, on utilise généralement un condensateur plan ou cylindrique dans lequel circule le gaz.
Lorsqu’on applique une tension entre les électrodes, les ions bipolaires vont étre collectés
distinctement par les deux électrodes. Pour un débit et une tension fixés dans le
condensateur, il est possible de définir une mobilité critique telle que tous les ions ayant une
mobilité supérieure a celle-ci seront collectés. Dans le cas de la mesure des ions, la mobilité
critique doit donc correspondre a la limite inférieure du domaine de mobilité. Un
électrometre est utilisé pour mesurer le courant recu par I'électrode de collection. Nous
pouvons ainsi, suivant la polarisation du condensateur, mesurer soit la concentration en ions

positifs soit celle en ions négatifs (Gensdarmes, 2000).
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Figure 11-24 : caractéristique I(V) d'un précipitateur électrostatique idéal

Supposons qu’il n’y ait que des ions dans le milieu, et que la tension est suffisante pour tous

les capter, le courant regu par |’électrode collectrice s’exprime alors par :

i, =e'n,Q,, 11-13

ou it représente le courant (A), e la charge élémentaire (C), nt la concentration des ions
positifs ou négatifs (m>) et Q, le débit d’air dans le condensateur (m?® s™). Les compteurs
d’ions a géométrie cylindrique sont les plus courants. Cependant, certains auteurs (Hoppel &

Frick, 1990) utilisent une géométrie plane mieux adaptée a leurs conditions.

1.4. Conclusions bibliographiques

La physique des aérosols est controlée au premier ordre par la distribution de taille des
particules qui la composent. Ainsi la caractérisation en taille des aérosols est un point
critique des études et recherches en physique des aérosols. L'instrument de mesure le plus
utilisé pour déterminer la taille des particules de diametres compris entre 10 nm a 1 um est
I'analyseur différentiel de mobilité électrique. En effet, la mobilité des aérosols dépend de
leur taille et de leur charge. Ainsi, il est possible de déterminer la distribution
granulométrique a partir de la mesure des distributions de mobilités électriques, mais
uniquement si I’état de charge des particules injectées dans I'instrument est connu.

Pour obtenir un état de charge contr6lé des particules avec une charge moyenne nulle, la
majorité des instruments de mesure sont dotés d’un neutraliseur radioactif. Ce neutraliseur

permet d’imposer, pour chaque diametre de particules entre 10 nm et 1 um, une
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distribution de charge Gaussienne centrée sur une valeur de charge moyenne proche de 0 et
ce, indépendamment de la concentration d’aérosol jusqu’a 10’ cm?, pour des débits
d’aérosols de 0,3 a 2 L.min™. Dans ce cas, la charge des particules atteint un état stationnaire
c’est-a-dire que la distribution de charge n’évolue plus dans des densités d’ions constants
correspondant a une valeur du produit nj,,s.T supérieur a 6.10°% s.cm™. Ces caractéristiques
correspondent au cahier des charges du neutraliseur que nous cherchons a développer. En
effet, les neutraliseurs radioactifs sont couteux et soumis a d’importantes contraintes
législatives et en termes de sécurité. Parmi les différentes alternatives existantes (rayons X
ou plasmas), aucune n’est, pour I'instant, satisfaisante en termes de co(ts et/ou de durée de
vie.

La neutralisation des aérosols est obtenue grace au mécanisme de charge par diffusion
d’ions gazeux jusqu’a la surface des aérosols. Une méthode simple et bon marché pour
produire des ions a pression atmosphérique est |'utilisation d’un plasma froid hors équilibre
thermodynamique. Le principal défaut des plasmas est la production d’ozone (a basse
température) et de nanoparticules. Notre choix pour cette étude se porte sur les Décharges
a Barrieres Diélectriques qui ont I'avantage d’étre stables dans le temps et tres robustes. En
effet, contrairement aux décharges électriques classiques (du type décharge couronne ou
glow) pour lesquelles les électrodes métalliques s’oxydent et s‘érodent par interaction avec
le plasma, dans une décharge a barrieres diélectriques, les surfaces en contact avec le
plasma sont des oxydes métalliques comme I'alumine (Al,03) qui ne s’oxydent pas et dont
I’érosion peut étre limitée en contrdlant I'énergie d’interaction du plasma (énergie des
filaments de décharge). Les DBD dans I’air a pression atmosphérique se développent sous la
forme de décharges filamentaires (diamétre ~ 100 um et durée ~20 ns) homogéenement
réparties dans |'espace entre les électrodes et qui permettent de produire des densités
d’ions en post-décharge du méme ordre de grandeur que dans un neutraliseur radioactif
(~10% m?).

Nous avons choisi de travailler en post-DBD pour éviter la collection d’aérosol sur les
diélectriques qui conduit a la déstabilisation de la décharge et a la modification des
propriétés des ions produits par la décharge et donc a la modification des conditions de

charge de I'aérosol.
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La neutralisation d’aérosol par collection d’ions gazeux dépend au premier ordre du produit
Nions- T (avec 7le temps que I'aérosol passe dans la densité d’ions njons). Ce produit njy,s. 7 doit
étre supérieur a 6.10" s.m™ pour pouvoir neutraliser des aérosols trés concentrés
(concentration supérieure a 10° cm'a) ou possédant une charge initiale élevée (supérieure a
10 charges par particules en moyenne). De plus, la charge moyenne des aérosols en sortie de
neutraliseur dépend du rapport (Nions -Zions }/(Nions -Zions ) (avec Zions la mobilité des ions). Ce
sont donc les deux parametres ioniques que nous allons chercher a contréler et a optimiser.
Dans une DBD de type plan-plan, les paramétres de régulation qui contrélent au premier
ordre la décharge sont :

- la distance inter-électrodes qui définit la quantité de charge et I'énergie des filaments
de décharge

- La surface des électrodes et la tension appliquée qui déterminent le nombre de filament
par période.

- la fréquence de I'alimentation haute tension qui contrdle la répétition de ce nombre de

filament dans le temps.

Ces trois caractéristiques (énergie par filament, nombre de filament par période et
fréquence de [Ialimentation) définissent la puissance injectée dans le plasma. Le
conditionnement thermique (nature de l'enceinte de décharge et flux de gaz dans la
décharge) permet de controler les températures de surface et de gaz pour une puissance
plasma constante.

Cependant, le lien entre les propriétés des DBD et les densités d’ions en post-décharge n’est
pas parfaitement établi. L'influence de la géométrie de la DBD et plus particulierement la
présence d’hétérogénéités spatiales de la décharge et leurs conséquences sur le courant
d‘ions en post-décharge n’a jamais été traité a notre connaissance. Enfin, pour pouvoir
estimer les conditions de charge des aérosols, il est nécessaire d’évaluer les profils de
densité le long du parcours des aérosols dans le volume de charge et de mesurer les
distributions de charge d’aérosols monodispersés en sortie du neutraliseur. Pour cela, il sera

nécessaire de développer des outils et des méthodes fiables présentés au chapitre 0.
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Etude expérimentale

II. Introduction expérimentale

L’objectif de ce travail est de contréler la charge d’aérosol grace a des flux d’ions positifs et
négatifs (charge bipolaire). La distribution de charge par particule a la sortie du chargeur
bipolaire dépend, au premier ordre, du diametre de la particule (d,), du produit njons T [avec
nions 1a densité d’ions traversée par I'aérosol durant son parcours dans la zone de charge et T
le temps dans cette densité d’ions (Fuchs, 1963)], et du rapport (Nions -Zion )/(Nion -Zion)
[rapport des produits mobilité-densité d’ions positifs sur négatifs qui contréle la charge
moyenne de |'aérosol] et, au second ordre, de la température du gaz (7). Ces parametres
définissent ce que nous appellerons les conditions de charge de I'aérosol.

Les mobilités d’ions sont considérées comme invariantes en post-décharge. La distribution
de charge en sortie de chargeur dépend donc, au premier ordre, des profils de densités
d’ions positifs et négatifs (Nions’) dans la zone de charge de I'aérosol. Ainsi, cette étude vise a
controler les distributions spatiales des densités ioniques stationnaires selon les conditions
de fonctionnement afin de contréler la distribution de charge des aérosols quelles que
soient leurs distributions en taille (d, € [10; 1000] nm) et leurs concentrations jusqu’a
10’cm’.

Pour produire ces ions, nous avons choisi d’utiliser une Décharge a Barrieres Diélectriques
(DBD) dans I'air a pression atmosphérique. Ces décharges se développent sous la forme de
filaments de plasma contr6lés par le champ électrique réduit (E/ng,, avec E le champ
électrique et ng,, la densité du gaz). Le champ électrique en chaque point de I'espace résulte
de trois champs électriques liés : aux électrodes métalliques polarisées (champ de Laplace),
aux charges électriques déposées sur les surfaces diélectriques et aux charges réparties dans
le gaz (cf. §1.2.3). La Figure II-1 schématise les différentes étapes de production d’ions par la

DBD, de transport des ions de la décharge au chargeur bipolaire d’aérosols en post DBD. En
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effet, la charge des aérosols s’effectue en post-décharge pour des raisons de stabilité de la

décharge.

Transport des ions

DBD
Production des ions
(Mions ; Zions) > Chargeur post-DBD ——>| ADME
Générateur
d’aérosol Mélange ions-aérosol et charge

L , bipolaire par collection d'icns
Production d'aérosol ’ b

(dy; ng q,)
Figure II-1 : schéma de principe de I'étude

Les ions sont produits dans le volume inter-électrodes par impact électronique en champ
électrique supérieur a 10° V.m™. Dans une moindre mesure, les ions sont produits dans le
volume des filaments et a proximité des filaments par photo-ionisation et par désexcitation
d’éléments métastables en volume et aux parois ( (Mitchner & Kruger, 1973)).

Les ions sont alors entrainés depuis les filaments de plasma vers la zone de charge par dérive

électrostatique, diffusion et entrainement hydrodynamique. Pendant le transport, une

fraction des ions est perdue par recombinaisons ions-ions et ions-électrons, par précipitation
électrostatique dans la décharge et en post-décharge ainsi que par diffusion aux parois

(cf. §0).

Les courants d’ions entrants dans le chargeur bipolaire en post-DBD dépendent ainsi de la

production d’ions par unité de temps pour le terme source et des processus de collection

(pertes aux parois) et de recombinaisons pour les termes puits.

1) Le terme source dépend des profils de champ électrique dans la décharge qui
définissent le nombre de filament par unité de temps, la répartition spatio-temporelle
des filaments dans I'espace inter-électrodes a I'origine des nuages d’ions bipolaires et la
production d’ions pour chaque filament selon son « environnement électrostatique ».

2) Les pertes par répulsions électrostatiques et par diffusion d'une part et la
recombinaison d’autre part, contrélent la décroissance des densités d’ions positifs et
négatifs pendant le transport entre la production et I'injection dans le chargeur.

La stratégie de I'étude consiste a jouer sur les parametres de régulation de la décharge

(tension, débit de gaz, fréquence, géométrie des réacteurs) pour maitriser les variables

critigues pour la production, ainsi que sur la géométrie post-DBD qui controle
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I’entrainement et la diminution des densités d’ions et donc les conditions de charge de
I’'aérosol qui permettent la neutralisation pour la granulométrie. Par ailleurs, les parametres
de régulation de la décharge affectent aussi bien les processus de production,
d’entrainement que de pertes des ions.

Dans l'idéal, il faudrait étudier le couplage des divers processus de production,
d’entrainement et de diminution des densités d’ions (pertes et recombinaison) afin
d’optimiser le flux d’ions entrant dans le chargeur, critiques en termes de concentration
maximale d’aérosols « neutralisables ». Toutefois, les constantes de temps de mesure des
courants d’ions en post-décharge sont de I'ordre de 0,1 s, bien au-dela de la durée d’une
demi-période de tension (8 us) et a fortiori d’'un filament (10 ns). Cette dynamique de
mesure des courants d’ions en aval des diélectriques intégrés sur toute la section de passage
de gaz et moyennés sur 0,1 s ne permet donc pas de caractériser la succession des nuages
d’ions positifs et négatifs par demi-période et donc de remonter a l'influence de chaque
processus de production, de transport et de diminution des densités d’ions sur le flux d’ion
entrant dans le chargeur.

Nous pourrons néanmoins déterminer l'influence des parametres de régulation de la
décharge sur les courants d’ions pour optimiser les flux d’ions entrant dans le chargeur
d’une part et hiérarchiser les processus de diminution des densités d’ions a production
constante, par variation de la géométrie post-DBD, d’autre part.

L’évaluation des densités d’ions est possible lorsque la vitesse des ions est proche de la
vitesse du gaz (i.e. quand les vitesses de dérive électrostatique des ions dans le sens du flux
sont négligeables). Comme la charge s’effectue a plus de quelques centimétres de la
décharge, le champ de Laplace est négligeable et les ions forment des nuages d’ions
bipolaires mélangés homogenes a l'origine d’'un champ de charge d’espace négligeable
(comme démontré au §V.5). Ainsi, il sera possible d’estimer les densités d’ions dans le
chargeur et donc le produit njons.T.

Apres la présentation du matériel et des méthodes, I'étude se décompose en trois parties :
La caractérisation électrothermique des DBD nous permet de confirmer que les propriétés
des décharges étudiées sont identiques aux propriétés connues des DBD, et d’évaluer le
terme source (nombre d’ions produits par seconde) et les gammes de températures selon

les conditions de fonctionnement de la décharge.
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Les courants d’ions en post-décharge sont mesurés apres plusieurs minutes, une fois le
réacteur a I'équilibre thermique, selon les parametres de régulation. Ces mesures nous
permettent d’identifier les processus dominants le transport des ions dans l'espace
inter-électrodes, en post-DBD dans |'espace inter-diélectriques et dans le chargeur. Nous
pouvons ainsi définir la configuration de décharge et les gammes de conditions de
fonctionnement qui permettent une charge d’aérosol similaire a celle obtenue avec le
neutraliseur radioactif de référence pour permettre I'intégration directe du chargeur post-
DBD dans un granulometre, sans modifier le logiciel d’inversion de donnée.

Enfin, des aérosols calibrés en taille, concentration et charge initiale sont injectés dans le
chargeur bipolaire afin de mesurer les distributions de charge en sortie selon la tension
appliquée a la DBD, le diametre de particule et la concentration d’aérosol. Enfin, dans les
conditions de fonctionnement retenues, des granulométries d’aérosols polydispersés
mesurées avec les neutraliseurs DBD et radioactif sont comparées pour démontrer que le
chargeur bipolaire post-DBD est utilisable comme neutraliseur pour la granulométrie

d’aérosol par distribution de mobilité.

58



I1I. Matériels et méthodes
Ce chapitre décrit le dispositif expérimental développé pour comprendre les processus
physiques impliqués dans la production par les Décharges a Barrieres Diélectriques (DBD) et

le transport des ions bipolaires en post-décharge.
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Figure IlI-1 : schéma du dispositif expérimental

Le dispositif expérimental schématisé sur la Figure 1ll-1 se compose :

1 : du circuit de conditionnement du gaz (déshuilage, filtration et séchage)

2 : du réacteur a DBD, dont les caractéristiques controlent la charge unitaire des filaments et
la puissance électrique injectée dans le plasma.

3: un dispositif de caractérisation électrique (résistance, condensateur, sonde HT,
oscilloscope, Figure IlI-4) et thermique de la décharge, pour déterminer les caractéristiques
unitaires des filaments et la puissance consommée par la décharge. Ces mesures visent, en
particulier, a comparer les distributions des caractéristiques unitaires des filaments de
décharge dans les DBD selon la géométrie « filaire » et « planaire » des électrodes. Des
thermocouples permettent d’estimer les températures qui affectent la charge par filament,
la mobilité des ions et les mécanismes de transport d’ions en post-décharge.

4 : un précipitateur électrostatique (ESP) pour la mesure des courants d’ions positifs et
négatifs en post DBD afin de caractériser (i) I’évolution des courants d’ions lors du transport
depuis la décharge jusqu’au chargeur ol se mélangent les ions bipolaires et les aérosols et
(ii) les conditions de charge de I'aérosol i.e. les profils de densités d’ions le long du chargeur.
5: des systemes de production d’aérosols calibrés en taille (nébuliseur et Sinclair Lamer
Generator), concentration et charge initiale qui permettent de disposer d’aérosols tests
monodispersés avec une concentration stable dans le temps (critique pour la

reproductibilité des mesures et la précision des lois de charge dn,/dq a établir). Ces mémes
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générateurs permettent aussi de produire des aérosols tests poly-dispersés avec une
concentration et une distribution en taille stables dans le temps. Cette stabilité est critique
pour comparer les granulométries obtenues successivement avec le neutraliseur de
référence et le neutraliseur DBD.

6 : d’un diluteur d’aérosol pour controler la concentration d’aérosols a neutraliser. En effet,
les granulométres par ADME fonctionnent pour des concentrations d’aérosol de 10* a
10’ cm™. Il est donc nécessaire de vérifier que la distribution de charge est invariante dans
cette gamme de concentration.

7 : d’un ESP qui permet de collecter les particules chargées pour tester la charge sur un
aérosol de charge initiale égale a 0 (pas de particule chargée i.e. f >99%) ou dans un état de
charge bipolaire (avec fo =10 %) si I'ESP n’est pas polarisé. En effet, les deux générateurs sont
basés sur la nébulisation d’une solution qui produit un aérosol bipolaire.

8 : d’un dispositif de caractérisation de la distribution de charge des aérosols (ADME, CNC,
électrometre) pour caractériser le chargeur, il est nécessaire de mesurer les distributions de

charge et de les comparer a celles obtenues avec le neutraliseur radioactif de référence.

III.1. Conditionnement de gaz
L’air injecté dans la décharge provient d’un réseau d’air comprimé a 7 bars, le gaz est ensuite
conditionné comme décrit en dessous.
Réduction de la concentration en composés organiques volatils (COV): ces composés,
susceptibles de réagir dans la décharge pour former des especes a faible pression de vapeur
saturante, peuvent conduire a la formation de particules par nucléation réactive. C'est
pourquoi I’air, qui peut contenir des traces d’huile du compresseur ou des COV, est traité par
un filtre a charbon actif pour piéger I'huile et les COV.
Séchage des gaz : I'injection d’un gaz humide affecte sur les propriétés de la décharge en
modifiant la conductivité de surface des diélectriques et les propriétés des ions. En effet,
I’adsorption d’eau par les ions modifie les mobilités électriques et mécaniques des ions. Le
gaz injectés dans la décharge est donc séché pour garantir une humidité inférieure a
0,005 mg.L'l, soit une humidité relative inférieure a 0,3 % a 20 °C.
Filtration : le gaz doit aussi étre exempt de particule pour éviter la collection de particules
dans la décharge qui modifie les caractéristiques électriques de celle-ci et donc la production
d’ions. En outre, cela constituerait un bruit de fond génant lors des mesures aérosols. Ainsi,
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deux filtres a particules permettent de réduire la concentration de particule de taille
supérieure a 20 nm a ny< 102 cm™ soit 6 ordres de grandeur en deca des concentrations
d’aérosol testées.

Régulation des débits et pressions : en sortie des sécheurs, un détendeur abaisse la pression
3 2 bars. Un débitmétre massique impose un débit de gaz entre 0 et 10 L.min™, 3 une
pression égale a la somme de la pression atmosphérique et de la surpression induite par les
pertes de charge dans les éléments situés entre le débitmetre massique et la sortie a
pression atmosphérique. (Annexe 5 )

La pression dans le réacteur influe sur la densité du gaz et donc sur le champ réduit, qui
controéle la décharge. Par ailleurs, de trop grandes surpressions dans le réacteur risquent de
créer des fuites hydrauliques. Ici, la pression relative dans le réacteur (par rapport a la
pression atmosphérique) n’excede pas 60 mbar sur toute la gamme de débit

(jusqu’a 10 L.min™") mais reste inférieur a 40 mbar dans les conditions testées (0,6 L.min™).

II1.2. Réacteur a DBD
I11.2.1. Description des réacteur DBD
Le chargeur se compose de :

1) La décharge qui produit les ions.

2) Lazone de transport des ions entre la décharge et le chargeur

3) Le chargeur ol I'aérosol est mélangé avec les ions et chargé.

La Figure llI-2 présente une vue schématique de la source d’ions ainsi que différents
parameétres géométriques étudiés pour tester leurs effets sur les flux d’ions injectés dans

le chargeur bipolaire en post-DBD.

post-diélectriques Mélange ions-aérosol et

Inter-diélectrigue

1
el
i charge bipolaire
<& e
) 1
) décharge ! !
02 10 L.min — , !
d’air a PA i /dgap i %
1
—> g ST s
Air iohisé

Figure Ill-2 : schéma d'une source d'ions DBD

Deux réacteur a DBD sont utilisées (cf. Figure 11I-3) : dans le premier réacteur, les mesures

d’ions ne peuvent étre effectuées qu’en aval du réacteur (cf. Figure V-2 configuration 1 et
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Figure 1ll-3 a) ; le second réacteur est congu a partir des résultats préliminaires pour limiter
la température des effluents et permettre des mesures d’ions en sortie de diélectrique et en
sortie du chargeur (cf. Figure V-2 configuration 2 et Figure IlI-3 b), et est retenu pour la
charge d’aérosols. Les deux enceintes sont en métal a la masse (acier inoxydable pour la
premiere et Aluminium pour la seconde). L'étanchéité est assurée par des joints plats et de
la pate de silicone. Dans la premiére enceinte, le joint plat est placé entre le diélectrique et
I’enceinte pour limiter les transferts thermiques et la chaleur de la décharge qui chauffe les
diélectriques et le gaz. Dans la seconde enceinte, I'étanchéité est assurée sur les parois
extérieures de I'enceinte. Les diélectriques sont maintenus en place dans le systeme par
deux blocs d’aluminium qui écoulent la chaleur et limitent I'échauffement du gaz et des

diélectriques.
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Figure Ill-3: photographies et schémas de a) du réacteur 1 et b) du réacteur 2
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Les DBD sont constituées d‘électrodes cylindriques de diameéetre 4 mm et de longueur
variable (de 1 a 3 cm) positionnée perpendiculairement au flux de gaz. Le diélectrique est de
I’alumine choisi pour ses propriétés diélectriques et thermiques, d’épaisseur 0,5 mm afin de
limiter les tensions de fonctionnements, tout en conservant une résistance mécanique pour
éviter de casser les diélectriques au montage. Des cales latérales de verre confinent le flux
de gaz et permettent de contrbler la distance inter-diélectriques. Cette distance inter-
diélectriques est l'intervalle gazeux dans lequel se développent les filaments de décharge
(cf. Figure 11-2).

I11.2.2. Contraintes de conception
Les contraintes électriques, mécaniques, thermiques et hydrodynamiques prises en compte
pour la conception des réacteurs sont détaillées ci-dessous :
Contraintes électriques: les principaux phénomenes a éviter pour assurer un
fonctionnement de la décharge en régime filamentaires sans claquages parasite sont :
- fuites de courant a la surface des parois du réacteur entre |'électrode haute tension et la
masse : ces fuites consomment une partie de la puissance fournie par I'alimentation et
modifient les potentiels de surface des diélectriques donc les propriétés de la décharge
(forme filamentaire du plasma, répartition spatiale et temporelle des filaments,
caractéristiques des filaments, caractéristiques électrothermiques) et les pertes d’ions dans
I’espace inter-diélectriques.
- claquages a I'extérieur du réacteur, des cables polarisés a la haute tension vers les masses
voisines, ce qui impose soit de supprimer le gaz autour des cables, soit d’éloigner les masses.
- décharges électriques en dehors de I'espace inter-diélectriques entre |'électrode polarisée
et le diélectrique. Les décharges parasites en dehors de d’espace inter-diélectriques créent
des points chauds qui renforcent le risque de fracture localisée du diélectrique et de passage
a I'arc. Une pate de silicone est donc placée entre le métal et le diélectrique pour prévenir le
développement de ces décharges parasites en dehors de I'espace inter-diélectriques.
- décharges de surface de contournement de |'espace inter-diélectriques longeant les cales
de verres qui confinent le gaz : une distance supérieure a 1,5 fois la longueur de I'espace
inter-diélectriques a donc été imposée entre le bord de I'électrode et les cales pour éviter
ces décharges de surface. Dans ces conditions, la longueur de contournement représente 4

fois la distance inter-diélectriques (1,5 dyap + dgap + 1,5 dgap)-
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= Contraintes mécaniques : une fissuration ou une rupture du diélectrique entraine un
passage a I'arc. Or lorsque les diélectriques sont composés d’oxydes métalliques (alumine ou
verre), en particulier dans le cas de I'utilisation de plaques fines (=0,5 mm), leur résistance
aux contraintes de cisaillement doit permettre le montage et démontage sans casse.

Le Tableau IlI-1 présente les propriétés mécanique et électrique du verre, de I'’Alumine et

dioxyde de titane.

Tableau llI-1: propriété mécanique et électrique des diélectriques testés

Module module de Permittivité s s .
‘- ) . . . Rigidité diélectrique
matériau d’Young cisaillement diélectrique (kv/mm)

(MPa) (MPa) relative

Al,0; 375-340 140-120 9 10-35

verre 50-90 30 4,5 10

T.0, 250-300 - 100 -

= Contraintes pour éviter les contaminations atmosphériques :

- étanchéité du réacteur : un défaut d’étanchéité peut entrainer I'entrée d’aérosol
atmosphériqgue humide dans le réacteur. L'étanchéité du réacteur est donc assurée par la
géomeétrie des pieces constituant I’enceinte, par des joints et au besoin par un ruban de
téflon ou de la pate de silicone. Afin de minimiser l'introduction d’air ambiant dans le
réacteur dans le cas ou des micro-fuites demeurent, le réacteur est soumis a une légere
surpression.

= Contraintes pour éviter la contamination par COV :

- absence de matériaux organiques chauffés au contact des effluents de décharge : une
élévation de la température de ces matériaux entraine en effet I’émission de vapeurs
organiques. Pour les réacteurs dans lesquels un fonctionnement a une température
supérieure a 40 °C est envisagé, toutes les pieces situées au contact du gaz (entrée et sortie
du réacteur, cales) sont donc constituées de métaux ou d’oxydes métalliques dégraissés.
Contraintes thermiques : les limites de température a respecter dans chacun des réacteurs
sont fixées selon les matériaux dont il est constitué et les contraintes mécaniques imposées
aux diélectriques en cas de chauffage (cf. ci-dessus). Ces limites thermiques conduisent a
définir les conditions de fonctionnement des réacteurs (puissance maximale selon le débit
de gaz). Les matériaux en contact avec les diélectriques sont du verre ou du caoutchouc qui
permettent soit de limiter la dilatation thermique pour le verre, soit d’étre souple pour le

caoutchouc. D’autre part, les connexions des électrodes sont des soudures a I’étain dont le
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point de fusion est a 232°C. Pour tous les réacteurs dans la gamme de débit étudié
([0; 10] L.min™), la puissance et la température n’excédent pas 30 W et 130 °C.

Contraintes hydrodynamiques :

- confinement du gaz dans |'espace inter-diélectriques a I'aide de cales latérales paralleles au
flux de gaz et donc perpendiculaires aux électrodes,

- au voisinage du Reynolds de transition turbulent (Re=2000) le courant d’ions en post-
décharge s’écroule (Bourgeois, et al., 2009). Le nombre de Reynolds doit étre inférieur au
nombre de Reynolds de transition turbulent (Re=2000) quel que soit le réacteur. Dans nos
conditions, cette condition est respectée pour I'ensemble des réacteurs a un débit inférieur

310 L.min™.

II1.3. Controle de la décharge
Le schéma électrique de caractérisation de la décharge est présenté sur la Figure lll-4 : Une
sonde haute tension permet la mesure de tension appliqguée. Les caractéristiques de
décharge sont mesurées soit par une résistance pour la mesure du courant instantané dans
le circuit extérieur (interrupteurs sur les positions 1 sur la Figure 1lI-4 : ), soit par une capacité
pour la mesure de la charge transférée dans le circuit selon la tension instantanée (méthode

dite de Lissajous avec les interrupteurs sur les positions 2).
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Figure Ill-4 : montage de caractérisation électrique de décharge

Ce paragraphe est focalisé sur les parametres de la décharge a mesurer et les méthodes de
mesure de ces parametres a I'aide du montage présenté sur la Figure 111-4
I11.3.1. Tension et fréquence d’alimentation haute tension

La Décharge a Barrieres Diélectriques est alimentée par une haute tension sinusoidale. Des
résultats antérieurs sur I'extraction d’ions par DBD (Bourgeois, et al., 2009) selon la
fréguence montrent que le courant d’ions post-DBD est nul en dessous de 10 kHz et
augmente avec la fréquence. Cependant, I'augmentation de la fréquence conduit a une
élévation de température des surfaces et du gaz qui peut entrainer une modification de
I’aérosol (évaporation, sintering...). En effet, la température pour un débit donné dépend au
premier ordre de la puissance consommeée. La puissance minimum pour une décharge est
obtenue lorsqu’un unique filament est présent par demi-période. La puissance, dans ces
conditions, est le produit de I'énergie de deux filaments unitaires par la fréquence. Ainsi, la
gamme de puissance accessible (et donc de température) est controlée par la fréquence. La
température de gaz doit étre inférieure a 50 °C. Nous avons donc choisi de travailler a une

fréguence comprise entre 55 a 65 kHz selon les propriétés du réacteur DBD utilisé pour
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lesquelles la température d’électrode est comprise entre 20 et 130 °C avec des températures
de gaz, dans le chargeur, inférieures a 50°Ca 0,3 L.min™.

Le diélectrique utilisé est I'alumine. La rigidité diélectrique de I'alumine (champ maximum
que peut supporter un diélectrique sans détérioration) est de I'ordre de 20 kV.mm™. Pour
nos réacteurs, nous utilisons 2 plaques d’alumine de 0,5 mm d’épaisseur. Ainsi la tension
appliquée doit étre au maximum de 10 kV créte, soit inférieur a 20 kV en créte-a-créte.

En raison de la mise a I'équilibre thermique de l'alimentation haute tension, la tension
créte-a-créte décroit pendant 2 heures aprés le 1°" allumage de la tension. Aprés 2 heures de
fonctionnement de I'alimentation, la mise a I’équilibre ne dure que quelques minutes.

Les mesures des tensions sont effectuées a I'aide d’un oscilloscope (bande passante : 1GHz ;
échantillonnage maximum : 8GS/s ; sensibilité : 1mV a 2V par division).

- La notation ugpp(t) désigne la tension appliquée.

- La notation umes(t) désigne la tension mesurée sur I'électrode passive de la décharge
(électrode qui n’est pas soumise a la tension appliquée).

I11.3.2. Parametres a mesurer et a calculer
D’aprés I'étude bibliographique, les parametres qui permettent de maitriser les processus
d’ionisation, de transferts de masse et de chaleur critiques pour la production et le transport
des ions sont :

- L’énergie (Enfiament) €t la charge (qfiamen:) des filaments qui composent la décharge.

- La puissance totale consommée par la décharge (P,). Elle représente le parametre de
contrOle généralement utilisé pour la caractérisation des DBD. Dans cette étude, il permet
simplement d’évaluer les températures de surface et de gaz lorsqu’une mesure directe n’est
pas possible (cf. §1V.4).

L'objectif de cette étude est de produire des ions pour neutraliser un aérosol. Le courant de
décharge (luecharge) relatif a la totalité des charges produites dans le gap (lgscharge = fr X
Zpén-ode|qﬂl|) doit donc étre mesuré. C'est le parametre choisi pour caractériser les DBD.

Dans le cas d’une décharge a barriéres diélectriques, le courant mesuré a I'oscilloscope est
un courant d’influence puisque aucune charge ne traverse les diélectriques. Ce courant est la
somme d’un courant capacitif sinusoidal déphasé de m/2 par rapport a la tension et du
courant impulsionnel induit par le mouvement des charges dans I'espace inter-diélectriques

pendant le développement des microdécharges.
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Les propriétés des diélectriques modifient la contribution au courant mesuré des charges
présentes dans |'espace inter-diélectriques, il est donc nécessaire d’introduire la notion de
courant réel. Le courant réel est défini comme le courant qui serait induit dans le circuit
extérieur uniquement par le déplacement des charges dans I'espace inter-diélectriques en

champ homogene. On introduit donc un facteur de correction agaz pour corriger les valeurs
ext

de charge mesurées (Bibinov, et al., 2001) (détermination en Annexe 6 ).
La méthode de la figure de Lissajous, détaillée ci-dessous (aussi appelée diagramme Q-U)
permet de remonter a la valeur de ce facteur correctif.

I11.3.3. Méthode de Lissajous
La méthode de Lissajous permet de déterminer, la puissance, le courant de décharge ainsi
que les capacités des diélectriques et du réacteur.
La méthode consiste a placer un condensateur entre I'électrode passive et la masse
(cf. Figure 1ll-4 : position 2).
Dans le cas de décharges symétriques en régime filamentaire alimentées par une tension
sinusoidale, la figure de Lissajous se présente sous la forme d’un parallélogramme
( (Kogelschatz, et al., 1997); (Manley, 1943); (Falkenstein & Coogan, 1997)). Une
caractéristique classique obtenue est présentée sur la Figure IlI-5 : pour une période du

signal de tension.

LeCroy

Yapp

“at 0.00 ps
pkpk (2) 14.31kV
Bk aw o | |B
masimum(2 ) T.19kV ’
pkpk(3) 52.8 v A

Figure IlI-5 : figure de Lissajous sur 1 période pour U, = 14.3 kV et f,= 60 kHz

L'axe des ordonnées représente la tension mesurée aux bornes du condensateur et est
reliée a la charge qui transite dans le circuit extérieur par ¢ = C.ong X Umes(t) (Le choix du

condensateur est justifié en Annexe 6 ).
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L'axe des abscisses représente la tension appliquée sur I’électrode haute tension de la DBD.
La différence de potentiel entre les deux électrodes de la DBD est upgp = Ugpp — Umes aVEC
|uapp|~ 0a10KkV; |tumes|~0a100V Cest-a-dire que uppp = Ugyy, (dans la suite, nous
utiliserons cette approximation).
Sur ce cycle, 6 points particuliers sont définis (cf. Figure lll-5 : ) :

- A, B, C, D qui représentent les sommets du parallélogramme,

- A’ et C’ dont les coordonnées dans I'espace (u,q) sont (Upmin, Gmin) €t (Umax; Gmax)-
La différence entre les points A et A" ainsi que C et C’ est liée a la probabilité d’allumage des
filaments au maximum de tension. En effet, la charge mesurée sur le condensateur
correspond a lintégrale du courant dans le circuit extérieur. Ce courant se compose du
courant impulsionnel et du courant capacitif. Entre la tension du dernier filament d’une
demi-période et le maximum de tension, seul le courant capacitif contribue a la variation de
charge mesurée par le condensateur. Ainsi, les points A et C représentent les valeurs de
tensions correspondant aux derniers filaments des demi-périodes alors que les points A’ et
C’ représentent les valeurs de tensions correspondant au maximum et au minimum de
tension.
La tension créte-a-créte est définie par U..= Unax- Unmin
L’aire du cycle g = f(uqpp) correspond alors a I'énergie fournie par le générateur pendant une
période du signal de tension. La puissance représente I'énergie consommeée par unité de
temps c’est-a-dire le produit de I'énergie par période et de la fréquence :

B, =fr X Enpériode -1

Le dernier paramétre qui peut étre déterminé par la méthode de Lissajous est le courant
décharge (ldecharge). Ce courant est calculé a partir de la charge totale qui a transité dans le
circuit extérieur (charge des filaments et charge correspondant au courant capacitif) Aqperiode
= 2(qmax - Gmin). A cette valeur, la composante de charge liée au courant capacitif est
soustraite, puis la valeur obtenue est corrigée avec le facteur a4, ex: POUr obtenir la charge
transférée dans le gaz pendant une période. Pour obtenir le courant, il faut multiplier cette

charge par la fréquence.

Idécharge =2X fr X Qgaz/ext X ((Qmax - qmin) - CL())];]; X UCC) -2
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I11.3.4. Mesure de i(t)

La charge de chaque filament appelée charge unitaire est estimée a partir de la mesure de
I’évolution temporelle du courant, c'est-a-dire de la tension aux bornes d’une résistance de
mesure (Rpmes = 25 Q cf. Figure llI-4 : ). Pour la caractérisation électrique des DBD, 2 échelles
de temps sont utilisées :

- période (= 17 us) observée sur le calibre 5 ps/carreau,

- filaments (= 20 ns) observés sur le calibre 5 ns/carreau.

111.3.4.1. A I'échelle de la période,

La puissance et la capacité en régime capacitif sont mesurées et moyennées sur plusieurs
milliers de périodes.
La capacité du systéme est définie par :

Coff — Umescc
PBD Ugppcc X R X 21y -3

La puissance, fournie par l'alimentation électrique, est calculée sur un nombre entier de
périodes du signal de tension (noté n) par la moyenne du produit de la tension u(t) imposée
entre les électrodes par le courant i(t) mesuré dans le circuit extérieur, soit :

, f N/fr u
b, = Nrj; <uapp X %) dt -4

mes

La Figure IlI-6 présente une comparaison des deux méthodes de mesure de la puissance : la

moyenne du produit du courant par la tension et la figure de Lissajous.

16 ]
14 ® fu.p.-
12 X lissajous
s
a
6
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2
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0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22
U,, (kv)

Figure Ill-6 : P, selon la tension par <u.i> et par la figure de Lissajous

Sur la Figure Ill-6, les puissances mesurées entre les deux méthodes different au maximum

de 20 % comme déja mis en évidence (Jidenko, 2004).
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Les écarts entre ces deux mesures sont liés aux incertitudes de mesure de P, et Pu' . Pour Pu',
I'incertitude de mesure est liée au fait que la moyenne du produit du courant par la tension
n’est pas effectuée sur un nombre réellement entier de périodes et a la résolution de la
mesure. Pour P,,’, la position des points A, B, C et D définissant le parallélogramme sur la
figure de Lissajous est précise a moins de 3% pres c'est-a-dire que I'erreur maximale sur la
puissance est de 24 % (4 points * 2 coordonnées * 3% de précision). Enfin, la figure de
Lissajous n’est pas toujours un parallélogramme idéal ajoutant également a I'incertitude.
Enfin, le rapport du courant de décharge par la puissance, donne la tension de conversion.
[11.3.4.2. Caractéristiques moyenne des filaments unitaires
A I'échelle du filament, nous mesurons I'amplitude de courant : lsi; le temps de monté : t, ;
et le temps caractéristique de décroissance exponentiel : teyp.
L’amplitude du filament est définie comme la différence entre le maximum du pic de courant
et la valeur de la composante capacitive. Les impulsions de courant peuvent étre
représentées comme une montée linéaire avec un temps de monté t,, et d’'une décroissance
exponentielle avec un temps caractéristique t.,. Le filament est décrit sur la (Figure IV-9).
La charge du filament unitaire est définie par l'intégrale de la tension mesurée pour un
filament divisée par la résistance et corrigée pour le facteur (2gq,/ex:) défini précédemment.

Ainsi les valeurs du courant maximum du filament, sa charge et son énergie sont :

U.:
fil
Iy = agaz X —= Il-5
Uejp 1t
fil (*m
qrii = a% X T(? + texp) -6
Eriy = qri X Veonw -7

La charge totale transférée par période est obtenue en intégrant I’ensemble des charges des
filaments qui ont lieu au cours d’'une période. Le courant de décharge transféré dans le
circuit extérieur est déterminé en multipliant la charge totale transférée par la fréquence.
Ensuite, si ce courant est multiplié par le facteur correctif et la fréquence pour obtenir le
courant de décharge. Cependant, les charges par filament calculées se basent sur la mesure
d’un courant principalement électronique conduisant a une mesure du courant de décharge
inférieur a la valeur déterminée par Lissajous. De plus, cette méthode de détermination de la
charge par période présente I'inconvénient que la précision de la méthode nécessite de bien

séparer la fraction du courant impulsionnel du courant capacitif. En effet, a forte tension (ou
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pour un écart entre la tension de travail et la tension d’extinction important de I'ordre de 3
kV) le temps entre deux filaments devient inférieur a la durée d’un filament (20 ns) et il
devient difficile de retirer la ligne de base sans passer par un traitement de signal comme
défini lors de précédentes études (Jidenko, et al., 2006).
I11.3.5. Température

Un thermocouple est mis en contact avec I'électrode de mesure. L’ajout du thermocouple
produit un artefact de mesure des impulsions 3 moyenne nulle diminuant la précision des
mesures de charge unitaire mais qui n’affecte pas la figure de Lissajous: L'étude des
caractéristiques filamentaires s’effectue donc séparément de la caractérisation thermique.
La température d’électrode ainsi mesurée est une image de la température de surface des
diélectriques qui contréle au premier ordre la température du gaz. Or, la température joue
sur I’'ensemble des processus impliqués dans la production, I'entrainement et la diminution
des courants d’ions dans le systéme. De plus, le diamétre d’aérosols composés de liquide
peut évoluer par évaporation ou condensation. Il est donc critique de ne pas mélanger de
gaz chaud avec I'aérosol a caractériser (dans I'idéal il faut travailler avec une température du

gaz porteur des ions égale a la température du gaz contenant |'aérosol).

I11.4. Caractérisation des ions bipolaires en post-décharge
Notre objectif est d’optimiser I'extraction des ions de la décharge et les conditions de
mélange post-décharge avec les aérosols. L'un des parameétres critiques qui controle la
charge des aérosols est la densité d’ions « vue » par I'aérosol pendant son transit.
L'estimation de la densité d’ions est réalisée a partir des mesures de courants d’ions si la
vitesse des ions est proche de la vitesse du gaz. Dans ce cas, la densité d’ions s’écrit :

_ Lions

Rions = 5 -8

Avec l;ons les courant d’ions positifs/négatifs (A) ; e=1,6 .10% Cla charge élémentaire et Q le
débit (m>.s™).

Cependant, les ions sont également soumis a une vitesse de diffusion et de dérive
électrostatique (cf. §1.3). En particulier, des mesures de courant a 0 L.min en sortie des
diélectriques nous prouve que ces processus ne sont pas négligeables sur les especes du gaz
et en particulier sur les ions en sortie de diélectrique (cf § V.2.2 et V.4). Ainsi, par la suite, les

mesures sont présentées en courant. Les résultats présentés en densités calculées a partir
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de I'équation III-8 permettent seulement de discuter en termes d’ordre de grandeur afin
d’évaluer le produit njys. T critique pour la charge des aérosols.
I11.4.1. Mesure des courants ioniques positifs et négatifs en post-DBD

Pour définir les profils de densités d’ions de chaque polarité dans le chargeur bipolaire, nous
avons choisis de caractériser les courants d’ions positifs et négatifs. Le caractére bipolaire
des nuages d’ions impose de séparer les ions des deux polarités afin de déterminer les
courants d’ions négatifs et positifs.

Pour cela, un précipitateur électrostatique (ESP: ElectroStatics Precipitator) a été
dimensionné. Le principe (Annexe 7 ) est de séparer les ions dans un champ électrostatique
et de mesurer consécutivement les polarités positives et négatives. L’ESP est composé d’une
électrode polarisée (tension Vgsp) et d’'une électrode a la masse appelée électrode de mesure
connectée a un électrometre. Le précipitateur électrostatique présente la caractéristique
I (Vesp) suivante (testé en post-source radioactive 3 4 L.min™) :

25 - Iicms (pA)
I+
20 -

Figure IlI-7 : caractéristique i;ons(Vesp) post-source radioactive a 4 L.min™

A tension d’ESP nulle (Figure llI-7), le courant mesuré correspond a la résultante de la
diffusion des ions sur I’électrode de mesure qui dépend des coefficients de diffusion et des
densités des ions positifs et négatifs. Comme les coefficients de diffusion dépendent de la
polarité (cf. Tableau 11-5§ 1.2.5.3) et que les densités d’ions positifs et négatifs ne sont pas
égales (sur la Figure 117 lions' = 21pA et lions = 19pA soit un écart de 2 pA soit ~10%).

Pour chaque polarité, a tension croissante, le courant d’ions augmente jusqu’a la collection
totale des ions. La tension de collection totale dépend de la géométrie, du débit d’ions et de

la mobilité des ions. Les différentes causes d’artefact de mesure et les moyens mis en place
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pour les éviter sont présentés en Annexe 7 . Les valeurs de courants mesurés pour des
tensions supérieures aux tensions de collection totale (i.e. sur les plateaux) correspondent
aux flux total d’ions positifs et négatifs en entrée d’ESP.
I11.4.2. Contraintes
Les sources d’ions DBD sont comparées au neutraliseur Krypton TSI 3077. La source
BKr produit un nuage d’ions bipolaires avec une densité de l'ordre de 10" m* (Modesto-
Lopez, et al.,, 2011) (de La Verpilliere, et al., 2015). La concentration maximale d’aérosol
neutralisable pour un débit donné est contrélée par le nombre de charges créées par unité
de temps et de volume. Pour la source radioactive cette valeur est de 9,4.10" m>.s? soit un
courant entrant dans le neutraliseur équivalent a 1,5 nA. Ainsi, pour atteindre une densité
d’ions équivalente a la densité dans la source radioactive pour un débit de 4 L.min?, il est
nécessaire d’atteindre un courant d’ions de I'ordre de 150 pA a I’entrée du chargeur pour un
débit de 0,6 L.min* (correspond au débit de travail comme justifié au § V.6.2).
Deux modeles d’électrometre (Keithley 610C et 6514) sont utilisés. La précision de mesure
de ces électrometres (qui dépend du calibre) est inférieure a 1 pA dans nos conditions. Les
courants mesurés varient de 1 pA a 10 nA. Le bruit de fond de mesure doit étre inférieur a
10% de la mesure, c'est-a-dire 0,1 pA. Les causes de bruit de mesure sont :
- Courant de conduction entre les éléments polarisés (I'électrode polarisée, dépot d’ions
sur les diélectriques, potentiel résiduel sur le blindage a cause de la résistance non nulle
des connexions entre le blindage et la terre ...) et I'électrode de mesure : en assumant
que la décharge et I'ESP sont séparés par une résistance infinie entre les électrodes de
décharge et les électrodes de I'ESP, le potentiel le plus important est celui de I'électrode
polarisée. La tension de travail pour collecter tous les ions est de I'ordre de 100 V. Pour
obtenir un courant de conduction inférieur a 0,1 pA, il est nécessaire que la résistance
entre les différents éléments de I’ESP soit supérieure a 10™ Q.
- Courant capacitif de charge du systéme de mesure : le systeme de mesure se comporte
comme un circuit composé d’un condensateur (les deux plaques du précipitateur) et
d’une résistance correspondant a I'impédance d’entrée de I’électrometre. Ainsi, chaque
variation de tension entraine la présence d’un courant de charge ou de décharge du

condensateur qui évolue pendant plusieurs minutes jusqu’a une valeur nulle.
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- Courant induit par les sources de rayonnements électromagnétiques ambiants (50 Hz,

Radio, mobile, ...), et produits par I'alimentation haute tension a 60 kHz et par les

filaments de décharge. Le déplacement des électrons a des vitesses pouvant atteindre

10° m.s™* est a I'origine d’un champ rayonné a trés haute fréquence (GHz) de trés faible

intensité mais reproduit a chaque filament.
Ainsi, l'isolation des électrodes de I'ESP est réalisée avec des diélectriques (Téflon, poly-
acétal, Mylar, céramique) (d sur Figure 11I-8) qui permettent d’assurer des résistances
supérieures a 10" Q. De plus, une électrode de garde (c sur Figure 1-8) connectée a la
masse est placée entre I'électrode de mesure (b sur Figure 111-8) et I'électrode polarisée (a
sur Figure 111-8) afin de capter les courants de fuite.
Les mesures sont effectuées lorsque le systéme est a I'état quasi-stationnaire (10 min pour
I’'ESP utilisé avec le premier réacteur pour les mesures a 10 cm de la décharge et 1 min pour
I’'ESP utilisé pour les mesures dans le second réacteur avec des mesures a 2 cm de la
décharge, apres la mise a I’équilibre de la décharge (cf. § 1V.2).

- La Figure 11I-8 présente le montage de mesure d’ion dans premier réacteur (cf. §l11.2.1).

Le principe de mesure dans le second réacteur (cf. §l1.2.1) est similaire. L'ESP est placée
dans une cage de Faraday (cage en métal) a la masse (1) afin de s’affranchir des
rayonnements électromagnétiques ambiants et les retours de courants rayonnés par les
cables de mesures. La principale différence entre le premier et le second réacteur est que la
cage de faraday pour limiter l'influence du rayonnement de la décharge est remplacé dans le
second réacteur par une séparation en métal a la masse. L'alimentation stabilisée (2) et
I’électrometre (3) sont positionnés sur un méme plan de masse (4) pour limiter les
différences de potentiel entre les masses des appareils qui conduisent a des courants

artéfactuels.
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© Alimentation DC blindée @ Plan de masse b: électrode de mesure  d : supports diélectiigues

Figure I1l-8: schéma de la mesure des courants d'ions utilisée avec le premier réacteur.

Ainsi, les courants d’ions positifs et négatifs sont mesurés pour une tension d’ESP supérieure
a la valeur nécessaire pour atteindre les plateaux (de I'ordre de 100 V cf. Figure IlI-7) pour un

temps supérieur a la mise a I’équilibre de I'ESP.
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I11.5. Aérosol
II1.5.1. Générateurs d’aérosols tests calibrés
Afin d’étudier la charge et la granulométrie d’aérosol, deux générateurs calibrés en diametre
et en concentration sont utilisés.
1) Nébuliseur (marque TSI ; modeéle 3075/3076)

Ce générateur permet a partir d’'une solution de produire un nuage de gouttes liquides dont
la distribution de taille est unimodale polydispersée (principe en Annexe 8 ).

Trois solutions sont utilisées ici :

- De I'huile d’arachide. Avec I'huile peu volatile, la taille des gouttes évolue peu par
évaporation avant injection dans le chargeur ainsi l'aérosol d’huile reste unimodal
polydispersé de diameétre modal de 300 nm (o4 =1,45).

- Une solution d’eau salée qui conduit aprés séchage des gouttes d’eau a un aérosol de
sel unimodal de diameéetre modal qui dépend de la concentration de sel et du temps de
transit des aérosols. Pour une concentration de sel de 500 mg/L, le mode est centré sur
50 nm et (o4 =1,7).

- Une suspension de bille de polystyrene ou de SiO,. Ces suspensions conduisent a des
aérosols tri-modaux (cf. Figure I1I-9¢) : un mode fin (< 50 nm) correspondant aux impuretés
de I'eau et au surfactant contenu dans la solution mere de la suspension (son intensité
dépend de la pureté de I'eau utilisée et du temps de fonctionnement du nébuliseur), un
mode correspondant au diametre des billes en suspension et des modes correspondant aux
modes d’agglomération des billes (son intensité dépend de la dilution appliquée a la solution

mere pour produire la solution de travail).

(a)U,U& b T I | o || (b) 0.08 1 (C) 0.08 - 1 bille
0.07 +— | 1 | 0.07 4 0.07 4
006 +—t L1 Il 0.06 - 0.06 - i.i
5005 +——— ‘ — 005 1 005 (| 2 billes
5004 4+ b i ~20.04 A 20.04 4 |
c | l c c | | 1 3billes
sSo03 +—1 | 1141 L] T 0.03 4 _ s003 4 ) \
Poy e impuretés 1 AL
0.02 v anih 0.02 - My 0.02 v [\, 3eglomeration
0014 N 0.01 - S b 0.01 ¥
5 y N . 6 | a natil L A
10 100 1000 10 100 1000 10 100 1000
d, (nm) d, (nm) d, (nm)

Figure I1I-9: granulométrie de la nébulisation (a) d'une solution de sel, (b) d’huile et (c) d'une
suspension de bille de Polystyréne de 100 nm
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2) Générateur par évaporation-condensation (Sinclair-Lamer Generator = SLG)

Ce générateur permet, a partir d’un cycle d’évaporation et de condensation de DEHS sur un
aérosol unimodal (post-nébuliseur) de sel, de produire un aérosol monodispersé de taille
contrblée. Le principe du SLG est présenté en Annexe 9 . La taille de I'aérosol dépend, au
premier ordre, du rapport de la concentration de vapeur de DEHS sur la concentration de
noyau de sel c’est-a-dire de la quantité de vapeur condensable par noyau de condensation :

- La concentration de noyau de sel dans le condenseur dépend des pertes d’aérosol entre
le nébuliseur et le condenseur. Ces pertes dépendent au premier ordre de la taille de
I’aérosol c'est-a-dire de la concentration de sel dans la solution du nébuliseur.

- la concentration de vapeur de DEHS est contrblée par la température d’évaporation et
par la dilution des vapeurs avant la condensation. La Figure 11I-10 présente les diametres
obtenus pour une température du DEHS de 140°C, selon la dilution de vapeur controlée par

le débit volumique.
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Figure IlI-10: granulométrie en sortie de SLG selon la dilution de vapeur de DEHS

Il convient de souligner que les tests de comparaison du neutraliseur radioactif et DBD avec
le SLG sont effectués avec une concentration et un diametre constant.
I11.5.2. Controle de concentration et de charge initiales

Pour cette étude, la concentration d’aérosol est contrdlée entre 10° et 10’ cm™. Les
concentrations produites par les générateurs d’aérosols sont supérieures a 10° cm™. Une
dilution est alors nécessaire pour atteindre les concentrations requises. La concentration en
sortie de dilution est mesurée grace a un compteur optique (un compteur de noyaux de
condensation -CNC 3022 (cf. Annexe 1).

Un neutraliseur idéal doit conférer a un aérosol une distribution de charge pour chaque

iametre indépendant de la charge et de la concentration de I'aérosol a neutraliser. Ainsi,
diamétre ind dant de la ch t de | trat de I I traliser. A
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pour valider le fonctionnement du chargeur bipolaire, la charge de I'aérosol injecté peut
étre:

- La charge initiale I'aérosol en sortie de générateur. La distribution de charge de 'aérosol
en sortie de nébuliseur et de SLG est une distribution de charge bipolaire.

- Aérosol non chargé : le principe est d’injecter I'aérosol dans un ESP. Les particules
chargées sont collectées. L'aérosol posséde alors une fraction de particule non chargées
supérieure a 99%.

Pour valider les méthodes de détermination des distributions de charge bipolaire et valider
les résultats de distributions de taille obtenues avec le neutraliseur DBD, chaque aérosol est
neutralisé successivement par la source radioactive de référence et le neutraliseur DBD.
I11.5.3. Caractérisation de I'état de charge des aérosols
Trois instruments sont utilisés pour caractériser les aérosols : le compteur de noyaux de
condensation (CNC 3022 TSI) pour la mesure de concentration de I'aérosol ; I'analyseur
différentiel de mobilité électrique (ADME colonne TSI 3071 cf. 1.1.2.3.c) pour mesurer la
distribution de charge et un électrometre pour mesurer la charge nette moyenne de
I’aérosol.
L’objectif est de déterminer les paramétres de la distribution gaussienne de charge (Annexe
10):

- <g> (la charge moyenne) ;

- o0 (L’écart type de la distribution) ;

- f«> (la hauteur modale) normalisée(Zig fq = 1).

Avec I'hypothése qu’il est possible de substituer la somme par l'intégrale, la fonction de

istribution gaussienne s’écrit alors :
distribut ! t al

(g—<gq>)?
f;] = nq = ! *e(_ 202 )
Neot  V2mo

Ainsi pour pouvoir construire I'ensemble de la distribution, il faut déterminer <g> et o.

Afin de limiter les erreurs de détermination de charge moyenne et d’écart-type, nous
mesurons successivement la distribution de mobilité d’aérosol monodisperse en polarité
positive et négative avec 'ADME. Le principe de '’ADME est de mesurer |'évolution de la

concentration d’aérosol lorsque la tension appliquée a I’ADME varie Figure Ill-11.
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Vaome < 0 = concentration d’aérosol positif  Vapme > 0 = concentration d’aérosol négatif
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Figure IlI-11: évolution de Vapume (a)(b) et mesure de ny, en sortie
d’ADME correspondante (c)(d)

Chaque temps correspond alors a une tension dans 'ADME et donc a une gamme de

mobilité électrique définie. Ainsi, le temps est converti en mobilité électrique (Figure 111-12).

h, dn.(Z)/n,
ha b }ha +
e i g b
AREEL A
PAAHERR h,,
4 "
] T [ 1 i |
-2 -1 0 1 2 3
10°* % Z (m2V-is?)

Figure IlI-12 : distribution de mobilité d'un aérosol monodisperse de 514 nm en sortie
d’ADME

La mesure des aérosols de charge positive s’effectue avec la source de tension fournie pour

le granulometre TSI. La distribution de mobilité permet alors de remonter a la granulométrie

de I'aérosol. Pour la mesure de polarité négative, nous utilisons une alimentation HT séparée

pour laquelle il est nécessaire d’ajuster les temps de croissance de la tension. Nous
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imposons ces temps pour que la concentration mesurée pour une tension pendant le
spectre corresponde a la valeur obtenue a tension fixe a I’équilibre (soit une évolution de OV
a 10 kV en 310 s). La différence d’évolution de la tension entre les polarités positive
(évolution de OV a 10 kV en 125 s) et négative (Figure llI-11 a et b) engendre une différence
artéfactuelle de concentration entre les deux polarités (Figure 1lI-11 ¢ et d). Pour remonter a
la distribution de charge, la polarité positive est corrigée par le rapport entre la
concentration du mode +1 sur le spectre de mobilité (Figure 1lI-12) et la concentration
mesurée pour un suivi de concentration de ce mode a tension fixe.

Les valeurs des modes des distributions de mobilité sont ensuite retraitées pour tracer les

distributions de charge par particule (cf. § VI1.2.2).

II1.6. Conclusions
Nous avons établi des protocoles de montage de décharge dans deux réacteurs qui
permettent de produire et d’extraire les ions bipolaires. Les méthodes de caractérisations de
la décharge permettent de déterminer les propriétés unitaires des filaments, la puissance et
le courant de décharge relatif a la production de charge par la DBD. Ensuite, nous avons
développé un dispositif de mesure d’ions proche d’une source rayonnante permettant de
mesurer séparément les courants d’ions bipolaires en sortie de décharge avec une précision
inférieure a 1 pA. Enfin, nous avons mis en place un dispositif de production d’aérosol
controlé et développé des méthodes de détermination des distributions de charge qui
permettent la validation de la neutralisation post-DBD pour la granulométrie.

L’étude se décompose ainsi en trois volets :

- la caractérisation des décharges « fil-fil » utilisées dans cette étude,

- les mesures d’ions en post-décharge afin de déterminer les processus dominant le
transport des ions et pour établir les conditions de fonctionnement de la décharge pour la
charge bipolaire,

- la caractérisation du chargeur bipolaire pour la neutralisation et la granulométrie

d’aérosol.
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IV. Caractérisation électro-thermique de Décharge a Barrieres

Diélectriques

Ce chapitre vise a caractériser les DBD "fil-fil" (2 plans d’alumine polarisés par des électrodes
cylindriques de 4 mm de diametre) utilisées dans cette étude afin de produire les ions
bipolaires. La stratégie est d’évaluer I'influence des paramétres de régulation de la décharge
sur le courant de décharge relatif a la production d’ions et sur la répartition spatio-
temporelle des filaments qui influe sur I'extraction des ions. Les propriétés des DBD plan-
plan étant bien maitrisées et documentées (cf. 1.2), ces décharges serviront de base de
comparaison pour analyser les propriétés des DBD fil-fil (forme filamentaire du plasma,
répartition spatiale et temporelle des filaments, caractéristiques électriques des filaments,
couplages électrothermiques).

Pour cela, les caractéristiques de décharge mesurées sont : la tension d’allumage du premier
filament de la demi-période relative a la valeur du champ réduit en un point, la charge par
filament qui correspond a la production locale de charge, le courant de décharge qui traduit
la production de charge par unité de temps, la puissance relative a I'énergie consommée qui

controle les températures de gaz et de surface.

IV.1. Justification de la géométrie "fil-fil"

La densité d’ions (njs) est évaluée en aval de I'espace inter-diélectriques, a partir de la
mesure du courant d’ions en post-décharge (lions). Des résultats préliminaires montrent un
effet négligeable de la surface d’électrode (a 1 L.min, dgap= 1mm : 3 cm? lions [10 ;100] pA et
pour 0,3 cm? [20; 40], soit un facteur 2 sur le courant lipns pour un facteur 10 sur les
surfaces) pour une distance constante entre la décharge et la sortie des diélectriques. Nous
avons interprété ce résultat par le fait que les filaments les « plus proches » de la sortie de
I’espace inter-diélectriques contribuent majoritairement au courant d’ions mesuré en
post-DBD.

Apreés des tests (non présentés) avec des couples électrodes : fil-fil de 10 um de diametre ou
plan-plan de 4 mm de large, nous avons retenu des électrodes cylindriques (4 mm de
diametre), colinéaires, posées sur des plans d’Al,0; de 0,5 mm d’épaisseur (en raison de ses

propriétés thermiques, électriques et mécaniques cf. Tableau Ill-1) afin de :
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-diminuer la puissance consommeée (i.e. la température) par rapport a des électrodes de
surface plus grande, qui produisent un courant d’ions positifs et négatifs plus grand mais
augmente la température du gaz et du panache ionique en sortie de DBD pouvant altérer
I’aérosol a neutraliser

-augmenter le rendement (charges extraites/charges produites).

Pour ces réacteurs « fil-fil », il est nécessaire de controler précisément la position relative
des électrodes. En effet, contrairement a la géométrie « plan-plan », un faible décalage des
électrodes (de quelques centaines de micrometres) entraine une modification de la
décharge. En particulier, si les électrodes ne sont pas parfaitement en regard, il n’existe pas
de plan de symétrie, la distance inter-électrodes et donc les propriétés des filaments varient
selon la position. Un protocole de montage a été développé pour positionner les électrodes
cylindriques sur les plans diélectriques en assurant qu’elles soient paralleles et I'une au-
dessus de l'autre. Ce protocole permet en outre de controler I'épaisseur de la pate de
silicone utilisée pour supprimer 'air entre |’électrode cylindrique et le plan diélectrique afin
d’éviter le développement de décharge parasite en dehors de I'espace inter-diélectriques.

Cette configuration crée un renforcement de champ dans le plan de symétrie (contenant les
axes des électrodes). La réduction des surfaces des électrodes conduit a une augmentation
des effets de bord, ou des décharges se produisent en dehors de I'espace inter-diélectriques
en champ électrique hétérogéne. Une augmentation de tension, avec des électrodes
cylindriques, conduit a augmenter le volume inter-diélectriques dans lequel les décharges
filamentaires se développent. La répartition spatiale et temporelle des filaments est donc

différente de celle décrite en géométrie "plan-plan" usuelle comme présenté au § IV.6.2.

IV.2. Temps de mise a I’équilibre

Ce paragraphe décrit, toutes choses égales par ailleurs (géométrie, fréquence, débit et
nature de gaz) la phénoménologie (temps caractéristique de mise a I'équilibre, allure des
courants et des tensions, caractéristique courant/tension, ...) de la décharge "fil-fil".

Les résultats présentés sont obtenus apres la mise a I'équilibre de I'alimentation haute
tension (cf. I11.3.1). La tension appliquée a la DBD est une tension sinusoidale de 60 kHz. La
fréquence est choisie afin d’obtenir les courants d’ions (/;ons) maximums en post-DBD, tout
en limitant les valeurs des températures des diélectriques en dega de 50°C. En effet, la
mobilité des ions négatifs au-dela de 50°C est inférieure a la mobilité des ions négatifs pour
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une température en dega de 80°C en raison d’'une modification de la nature chimique des
ions (Bourgeois, et al., 2009) ce qui est critique en terme de dynamique de charge.
L’équilibre thermique du systeme (déterminé a partir de la mesure de température

d’électrode) s’établit 20 min apres la variation de tension (cf. Figure IV-1).
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Figure IV-1 : dynamique de mise a I'équilibre de la température d’électrode

Ainsi, tous les résultats présentés sont obtenus 20 minutes apreés une variation des
conditions de fonctionnement de la décharge pour garantir I'équilibre thermique. En effet,
une variation de température entraine une variation de densité du gaz et donc modifie la
valeur du champ réduit (E/ng,;) qui contréle au premier ordre les caractéristiques de
décharge. La température d’équilibre varie entre la température ambiante et 130 °C selon

les conditions de fonctionnement (tension, débit, enceinte utilisée, géométrie).

IV.3. Rétro-controle du champ total par la polarisation de surface
La Figure IV-2 présente |'évolution temporelle de la tension (sinusoidale) et du courant

(capacitif et impulsionnel) a I’échelle de quelques périodes.
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Figure IV-2 : évolution de la tension et du courant de la DBD
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Chaque filament engendre une impulsion de courant dans le circuit extérieur de mesure. Ce
courant représente une image du flux de charge (ions et électrons) dans chaque filament. En
raison de la mobilité 1000 fois plus grande des électrons comparée a celles des ions, le
courant mesuré est principalement un courant électronique ainsi, le calcul de I'intégrale a
partir des mesures représente le nombre d’électrons créés pendant le développement de
chaque filament de plasma. Comme dans le cas des DBD planaires (cf. §1.2.4.1), le courant se
compose d’un courant capacitif auquel s’additionne les courants de chaque impulsion. La
décharge se présente sous la forme de filaments identiques se produisant en sens inverse
alternativement d’'une demi-période a I'autre et a la méme position du fait de la polarisation
des surfaces. Il faut toutefois noter que la répartition spatiale des filaments peut fluctuer
dans le temps malgré la présence des dépots de charge.
Le principal intérét des DBD, reproduit sur les 20 systemes étudiés, est d’éviter le passage a
I'arc. En outre, les DBD permettent de réduire la tension minimale de fonctionnement de la
décharge grace au champ de polarisation produit par les charges déposées sur les surfaces
diélectriques. Cela se traduit par:

1:1a présence d’une hystérésis de la caractéristique courant-tension avec une tension

« créte-a-créte » d’extinction de la décharge sur des surfaces polarisées inférieure a la

tension « créte-a-créte » de premier allumage sur des diélectriques vierges de charge

pourtant toutes les deux relatives au méme champ seuil de décharge dans cet espace

inter-diélectriques (cf. Figure IV-3).

2 : une diminution avec la tension « créte-a-créte » de la tension instantanée d’allumage
du premier filament de la demi-période positive (Figure IV-4) et une augmentation avec la
tension « créte-a-créte » de la tension instantanée d’allumage du premier filament de la

demi-période négative.

85



extinction extinction ler allumage | ler allumage = 1 1
UCC< UEC UC(‘ < UC(< UCC L’CC < UCC— UIZC UCC < UCC

Vierge de charge
i) T u(t) i(t)

a

Hinetion Zer ally 1er alkimage T Y,
U Stinctong |)_ < U Jerelumage  [) leralmege g | = 1 Ve

,Surface polarisée
i(t)

u(t)

Figure IV-3 : cycle d'hystérésis de la DBD

S’il n'y a pas de charge déposée sur les surfaces diélectriques, la mesure du courant
instantané ne comprend que le courant capacitif tant que la tension « créte-a-créte » est

ler allumage

inférieure a la tension de 1° allumage (U, ), c'est-a-dire la tension pour laquelle la
décharge s’allume. Lorsque la tension est supérieure a la tension d’allumage, les décharges
filamentaires se développent. Le temps pour déclencher la décharge dépend alors de la
probabilité de présence d’électrons libres dans le gaz et de I'écart a la tension de
1* allumage (Berger, 1980). Parmi la centaine d’électrons par cm® produits par la
radioactivité naturelle, seule une fraction rencontre les conditions de champ électrique et de
distance parcourue suffisant pour déclencher une avalanche électronique a I'origine d’un
streamer.

Lorsque la décharge est allumée, le nombre de filaments par demi-période augmente avec la

tension (cf. 1.2.4) entrainant une augmentation de la puissance (cf. §1V.4.1) et du courant de

décharge lyscharge = 2- fr- Qgaz/ext .Nl.mp par%' it (cf. 8IV.5).

La présence des charges sur les surfaces diélectriques permet de déclencher les filaments

tant que le champ électrique total est supérieur au champ seuil de déclenchement d’un

er

filament (cf. §1.2.2.2). Ainsi, la tension d’extinction de la décharge est inférieure a celle du 1

allumage. Il existe donc une plage de tension ou la décharge peut-étre soit allumée soit

extinction ler

éteinte selon I'état de polarisation des diélectriques (cf. Figure 1V-3 U < Uge <Ucc

aIIumage)

Ce controle du champ par la polarisation des surfaces entraine que la tension du premier

filament de la demi-période dépend de la tension créte-a-créte appliquée. Cela est illustré
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pour des électrodes de 3 cm de longueur perpendiculaires au flux de gaz, une distance inter-
diélectriques de 1 mm et un débit de 4 L.min™ sur la Figure IV-4.
En raison de la symétrie du systeme, la courbe pour les tensions des demi-périodes

négatives est symétrique par rapport a I'axe des ordonnées de celle présentée.
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Figure IV-4 : Uier filament des demi-périodes positives selon U,

Lorsque la tension U, augmente, la tension instantanée du premier filament de la demi-
période positive/négative diminue/augmente au point de changer de signe (cf. Figure 1V-4).
La tension « créte-a-créte » contréle au premier ordre la quantité de charges transférées par
demi-période (cf. § 1.2.4.2 et cf. § IV.5). A tension « créte-a-créte » croissante, le nombre de
charges déposées par demi-période sur chaque diélectrique augmente. Ainsi, le champ
engendré par ces charges surfaciques augmente. Le déclenchement de la décharge est
controélé par le champ électrique total (E:o:) qui est la somme de trois champs électriques :

- le champ de Laplace (E;) produit par les électrodes polarisées,

- le champ de polarisation (E,) produit par les charges déposées en surface et qui
dépend de la durée de dépolarisation des surfaces contrélée par la fréquence et la
résistivité de surface (relative a la nature du diélectrique, I'humidité relative et la
température de surface)

- le champ de charge d’espace (E,) produit par les charges en volume. Ce champ est
tres intense pendant le développement du filament (c’est grace a E, que le streamer
se propage) mais est considéré comme négligeable en dehors.

Si E; augmente, E; (et donc la tension appliquée) nécessaire pour atteindre le champ seuil de
décharge diminue dans la demi-alternance suivante.

Les propriétés des DBD caractérisées ici sont similaires a celles « plan-plan» car ces
propriétés sont dans les deux configurations contrdlées par le champ réduit £/ng,; .
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Les résultats sur la quantité de charge par filament sont détaillés au paragraphe 1IV.6.1 pour

la géométrie filaire de DBD retenue pour I'étude.

IV.4. Couplages électrothermiques
Les températures des différents éléments du systeme affectent la décharge a I'origine de la
production d’ions ainsi que les processus d’entrainement et de diminution de la densité
d’ions entre la décharge et la zone de mélange. Les transferts de chaleur entre les
différentes parties du systeme se produisent : du plasma vers le gaz et les surfaces, des
surfaces vers le gaz dans la décharge et du gaz vers les surfaces en post-décharge.
IV.4.1. Puissance

D’apreés la bibliographie, les températures des DBD sont controlées au premier ordre par la
puissance et le débit de gaz qui évacuent la chaleur. La premiere étape consiste donc a
déterminer la puissance consommée selon la tension appliquée (Figure IV-5 a) et le débit de

gaz (Figure IV-5 b).
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Figure IV-5 : P, selon (a) U.. a Q=4 L.min? et (b)Qa U, =15,6 kV
Comme pour les décharges « plan-plan », la puissance évolue quasi-linéairement avec la
tension appliquée et constante avec le débit dans la gamme de débit étudiée
[0,3-10] L.min%. Aux abords de la tension d’extinction, le faible nombre de filament par
demi-période (<3) entraine une répartition aléatoire des filaments dans I'espace et le temps
écartant les valeurs de puissance de la droite obtenue a plus forte tension. Cette
augmentation de puissance refléte 'augmentation du nombre de microdécharges par unité

de surface et de temps et du courant de décharge relatif (cf. §IV.5).
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1V.4.2. Température
Les évolutions de la température d’électrode selon la puissance et le débit sont présentées

sur la Figure IV-6.
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Figure IV-6 : Teectrode POUr dgap= 1,6 mm selon (a) P, a 4 L.min et (b) QpourpP,=7 W
Comme observé sur des réacteurs « plan-plan » (cf. 1.2.4), la température augmente avec la
puissance. D’autre part, la température d’électrode et donc les températures de surface des
diélectriques diminuent a débit de gaz croissant.

Le parameétre qui contrble, au premier ordre, la température d’électrode est la puissance
totale. Les gammes de puissance déterminent les gammes de température d’électrode selon
le conditionnement thermique du réacteur (qui le contréle des flux de chaleur du réacteur
vers le milieu ambiant) et selon le débit (qui le contréle des flux de chaleur emporté par le
gaz). Cela permet de modifier la relation puissance-température, selon le débit ou le
conditionnement thermique toutes choses égales par ailleurs.

Ces résultats vont permettre dans la suite de I’étude d’inclure les variations de température
dans I'analyse des données sur I'extraction et les variations de densité d’ions en post-
décharge et dans le choix des conditions de fonctionnement du chargeur d’aérosol (cf.

chapitre V).
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IV.5. Courants de décharge selon la tension créte-a-créte pour trois
distances inter-diélectriques

Afin de déterminer 'efficacité d’extraction, il est nécessaire de déterminer le nombre de
charges produit par unité de temps.
Comme présenté dans la bibliographie, les ions sont produits par avalanche électronique a
I'origine des filaments et par ionisation du gaz soit par des photons et soit par désexcitation
d’éléments métastables produits par le filament. Ainsi, la charge par filament (intégrale du
signal du courant impulsionnel relatif a chaque filament) est une image des ions produits.
Nous définissons le courant de décharge comme la somme des charges unitaires des
filaments pendant une période multipliée par la fréquence (cf. §ll.3.2) image de la
production de charges par unité de temps par la décharge. |l convient de souligner ici que les
charges unitaires mesurées par l'intégrale du courant représentent le nombre d’électrons
produits, nous utilisons ici le courant de décharge obtenu par la figure de Lissajous qui
intégre le courant ionique et le courant électronique.
La Figure IV-7a représente la mesure du courant de décharge pour 3 distances inter-
diélectriques (0,5mm; 1 mm et 1,7 mm) & 4Lmin" selon la tension appliquée. Les
caractéristiques électriques de la décharge sont controlées par le champ électrique réduit
(E/ngq;) dans I'espace inter-diélectriques. Les mesures ne permettent de remonter qu’au
champ de Laplace appliqué, égal a la tension appliquée aux bornes de I'espace inter-
diélectriques sur la distance inter-diélectriques. Toutefois, dans certain cas, notamment pour
comparer des réacteurs de distance inter-diélectriques différent, il est préférable de
représenter le courant de décharge en fonction du champ de Laplace, nous avons choisi de
le représenter, sur la Figure IV-7 b, en fonction de la surtension appliquée dans le gaz
(différence entre la tension aux bornes de 'intervalle gazeux, liée a la tension appliquée et la
tension d’extinction de la décharge dans le gaz), image du sur-champ de Laplace par rapport

au champ seuil d’extinction de la décharge.
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Figure IV-7 : courant de décharge selon la tension créte-a-créte

Quelle que soit la distance inter-diélectriques, le courant de décharge varie de 1 a 8 mA. Ce
résultat est confirmé dans d’autres configurations (mémes électrodes mais en modifiant la
distance entre les électrodes et le bord de I'alumine, ou la distance entre les électrodes et
les parois latérales, ou encore I'orientation des électrodes par rapport au flux de gaz). Il sera
donc possible de comparer l'influence des configurations sur le transport des ions a
production d’ions constante (cf. §V.4).

En fonction de la tension créte-a-créte, U, la tension d’extinction augmente avec I'espace
inter-diélectriques. Le champ électrique est le rapport de la tension par la distance
inter-électrodes. Ainsi, le méme champ seuil de décharge correspond de ce fait a une
tension appliquée d’autant plus grande que l'espace inter-électrode est grand, d’ou
I'augmentation de la tension d’extinction. De la méme fagon, on notera que pour une méme
tension appliquée U, le courant de décharge augmente a distance inter-diélectriques
décroissante (cf. Figure IV-7 a). Cela traduit I'augmentation de tension dans le gaz requise
pour atteindre le champ seuil de propagation des streamers (qui est indépendant de la

distance inter-diélectriques dans la gamme du produit P.dgq, étudiée).

Enfin, dans cette configuration, le courant de décharge selon la surtension par rapport a la
tension d’extinction est indépendant de la distance inter-diélectriques (cf. Figure IV-7 b). Par
principe, les propriétés de décharge sont controlées par I'évolution spatio-temporelle des
profils de champ électrique (E;, E; et E,). La surtension représente |'écart du potentiel de
surface induit par le champ de Laplace au maximum de tension par rapport au potentiel

minimum a appliquer pour obtenir le champ seuil. Le courant de décharge traduit le nombre
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de charge transféré dans |'espace inter-diélectriques par demi-période et donc une valeur
moyenne du potentiel de surface a I'origine du champ de polarisation. Ainsi, la similitude
des courants de décharge selon la surtension traduit I’équilibre entre les champs de surface
et de Laplace en termes de potentiel moyen de surface. Cependant, I'augmentation de la
distance inter-diélectriques entraine une augmentation des divergences de dép6t de charge
sur les surfaces. Ainsi, des mesures de courant de décharge et du facteur correctif (Ogaz/ext)
d’une part et de I’évolution de la tension d’extinction d’autre part permettraient de mettre
en évidence les écarts de courant de décharge selon la distance inter-diélectriques. Par
ailleurs, ce résultat, spécifique a cette configuration de décharge, n’est pas confirmé dans
d’autres configurations, en particulier avec les électrodes orientées parallelement au flux de
gaz, qui implique que les effluents des filaments en entrée de DBD affectent le gaz dans le
lequel se produit les filaments en sortie de DBD.

En outre, méme si I'évolution des courants de décharge est similaire entre les trois distances
inter-diélectriques, il est a noter que pour un courant de décharge donné, la puissance croit
avec la distance inter-diélectriques. En fait, la tension de conversion charge-énergie (cf.
[11.3.4.1) augmente avec la distance inter-diélectriques (comme pour la tension d’extinction).
Ainsi, le méme courant de décharge correspond a des filaments plus énergétiques et des
températures de gaz plus élevées a distance inter-diélectriques croissante.

Ainsi, les courants d’ions seront soit présentés selon le courant de décharge pour discuter en
terme de production et soit selon la surtension pour parler des effets de potentiel de surface

c’est-a-dire de collection électrostatique.

IV.6. Caractéristiques électriques des filaments
Dans une DBD «plan-plan», le champ de Laplace est homogene dans I'espace
inter-électrodes et son amplitude oscille a la fréquence de la tension appliquée. Les
caractéristiques des filaments et leur répartition spatiale et temporelle sont donc controlées
par (cf. §1.2.4):

- Le champ de polarisation créé par les filaments: dans une demi-période, avant
I'allumage des filaments, le champ électrique augmente a I'aplomb des dépbts de
charges aux pieds des filaments de la demi-alternance précédente en raison de
I’'augmentation du champ de Laplace, puis le champ diminue brutalement aprées le
dépot de charges provenant des filaments de la demi-alternance en cours (cf. §1V.6.2).
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- La probabilité de présence d’électrons germes.

Il en résulte une répartition spatiale des filaments homogene sur la surface des électrodes
(Kogelschatz, 2003). La distribution de charge par filament présente une valeur moyenne
unique représentative de I'’ensemble des filaments (cf. §1.1.4.3).

Dans un DBD plan-plan, le volume de décharge peut étre séparé en 2 volumes. Entre les
électrodes métalliques, le champ de Laplace est homogéne et induit une répartition
homogene des filaments dans I'espace inter-électrodes. En bordure du volume de champ de
Laplace homogene, un volume de champ inhomogene apparait (effet de bord). Le rapport
des volumes de champ de Laplace homogene et inhomogéne diminue avec la réduction des
surfaces d’électrodes métalliques.

Avec des électrodes filaires, le volume de champ inhomogéne est supérieur au volume de
champ homogene. Le champ total est alors a I'origine d’une auto-organisation des filaments
en rideaux. La Figure IV-8 présente des photos prises dans I'axe des électrodes pour une
distance inter-diélectriques de 1 mm avec des durées d’exposition de I'ordre de quelques
millisecondes soit de 100 a 1000 demi-périodes avec des filaments identiques se produisant
en sens inverse alternativement d’'une demi-période a I'autre et a la méme position du fait

de la polarisation des surfaces.

tep=1/100 tep=1/400 tep=1/400

-
20 U (kv)

Figure IV-8: répartition spatiale des filaments selon la tension

Ainsi, I'auto-organisation des filaments dans ce systeme conduit a des rideaux de filaments
qui s’écartent les uns des autres lorsque la tension augmente, passant de 1 rideau (I) a basse

tension, a 2 rideaux (II) puis a 3 rideaux (III).

93



1V.6.1. Filament unitaire
Une impulsion de courant mesurée dans le circuit extérieur pour une distance

inter-électrodes de 1,5 mm est représentée sur la Figure 1V-9.
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Figure IV-9 : courant d'une impulsion dans un réacteur fil-fil

On retrouve les différentes phases d’'une microdécharge (cf..2.4.3):

- 'avalanche électronique et la propagation sont a I'origine de la légére augmentation
du courant sur la mesure (0,5 mA de 0 a 0,5 ns, sur Figure IV-9 ).

- La création d’un pont conducteur entre les deux diélectriques est a I'origine de la
montée de I'impulsion de courant jusqu’a son maximum (temps caractéristique <1 ns:
temps mesuré limité par la bande passante de |'oscilloscope).

- La décroissance est liée a I'attachement électronique et a la diminution du champ
électrique par les dépots de charges sur les diélectriques. Les pics qui apparaissent
dans la décroissance de I'impulsion sont des échos de I'impulsion dans la ligne de
mesure, communément appelés « rebond » du signal dans le cable de mesure.

Donc, lorsque le champ électrique dans I'axe du filament ne permet plus d’alimenter la
décharge (t>20 ns aprés le maximum du pic), il reste dans I'espace inter-électrodes des ions
positifs et négatifs qui dérivent en sens opposés selon la polarité dans le champ électrique a
I'origine d’'une séparation des nuages selon leurs polarités.

Les filaments sont étudiés en termes de charge unitaire par filament, définie par I'intégrale
du courant impulsionnel pendant la durée du phénomene, comme expliqué dans le chapitre
matériel et méthode (cf. §l1.3.4.2). Le Tableau IV-1 présente les gammes de charge par

filament le plus probables pour 3 distances inter-diélectriques.
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Tableau IV-1 : gamme de charge par filament la plus probable pour dge,=0,5; 0,8 et 1,6 mm

distance inter- gamme de charge par | courant max (mA) temps de
diélectriques filament (nC) décroissance (ns)
0,5 mm [0,1-0,3] [12 - 40] [2,9 - 3,5]
0,8 mm [0,2-0,5] [32-120] [2-5]
1,6 mm [0,3-0,9] [40 - 160] [3-8]

La charge par filament est contrélée par le champ réduit le long du filament et |la longueur
du filament. Ainsi, la charge par filament augmente avec la distance inter-diélectriques et
évolue selon la géométrie et les conditions de fonctionnement de la décharge (débit;
tension, nature du gaz) d’ou la présence de gamme de variation, pour une distance
inter-diélectriques donnée.
1V.6.2. Répartition spatio-temporelle des filaments dans une DBD « fil-fil »

Les notations des différents axes utilisés dans la discussion qui suit sont :

X : colinéaire au flux; y : paralléle aux électrodes; Z : axe perpendiculaire aux plan

diélectrique
La répartition spatio-temporelle des filaments est relative a I’évolution temporelle des
profils spatiaux de E/nyq, et dépend donc du champ de Laplace et du champ de polarisation.
Dans un but didactique, ce couplage est illustré avec les hypotheses simplificatrices
suivantes :

- Pas d’effet de E,, en effet ce champ est critique pour la propagation des streamers et le
transport des ions, mais peut étre négligé vis-a-vis de la répartition des filaments.

- Les filaments s’allument aux mémes positions d’'une demi-période sur l'autre, cela se
vérifie dans plus de 99% des cas (cf. §1.2.4).

- A un instant donné, 1 seul filament est présent dans I'espace inter-électrodes. Cette
hypothese est simplificatrice, comme le montrent les mesures électriques avec des
impulsions de courant qui se superposent parfois ce qui prouve que des filaments se
produisent au méme instant mais a différents endroits de I'espace inter-diélectriques.

- La décharge est a I'équilibre : la puissance, la température et la tension créte-a-créte
n’évoluent plus.

- Enfin, les profils de champs électriques selon 'axe Y ne sont pas détaillés (ils sont
constants pour E;, sauf aux bords des électrodes et similaires a ceux présentés selon
I'axe X pour E,), c’est donc la moyenne des champs électriques selon I'axe Y qui est

représentée pour simplifier la représentation.
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- A faible tension U,<12 kV : 1 rideau de décharge (Auto-organisation I)
La Figure IV-10 présente, pour l'auto-organisation en 1 rideau, la répartition des filaments
dans I'espace inter-électrodes et les champs électriques E;, E; et Eior:

a) avant le premier filament de la demi-période (to),

b) aprés le premier filament de la demi-période (tier filament),

c) apres l'allumage des filaments de la demi-période, au maximum de tension (ty) max)

d) alinversion de tension (ty-o)-

tD t‘h.u filament tu[t}mal tuIlI =0
&y y Dépbtde Ay
i charge ‘ 1
P ‘
X X b4 X X
/-\Eo 1€, E, tE,
X X X X
| Y~ TV TV
1 El.a:ﬂ.ace [ 3 Eupta(c 'E\.aol'alue ' Eia’place

—NL X _A_x ._A_x

—_—
| Etol 1 Elot I Etol | Elot
il E
j’\ X ]\ X /\/\ X X
\V4
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Figure IV-10 : analyse qualitative des champs électriques et de la répartition des filaments
pour des tensions faibles (Auto-organisation I)

Avant l'allumage du premier filament de la demi-période (to), le dépot de charge de la demi-
période précédente crée un E, maximal dans le plan de symétrie des électrodes qui
s’additionne a E; et renforce Eiy. Ainsi, le Ey: maximal est situé dans le plan de symétrie
(cf. Figure IV-10 a). Le premier filament se produit alors au niveau du maximum de champ,
c'est-a-dire dans le plan de symétrie -tierfiament- (cf. Figure IV-10 b). Le premier filament
produit un champ de polarisation qui s'oppose localement au champ de Laplace (principe de
la DBD, cf. 1.2.3).

Lorsque la tension appliquée est proche de la tension d’extinction, le champ total est

insuffisant pour produire des filaments en dehors du plan de symétrie des électrodes donc
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les filaments sont alignés suivant dans le plan des électrodes (axe y) ou E; est maximum (cf.
Figure IV-10 c). Le dépo6t de charge produit en conséquence un maximum de champ
électrique dans le plan de symétrie qui s’additionne au champ de Laplace apres I'inversion
de tension (cf. Figure IV-10 d).

- 12< U,<15 kV : 2 rideaux de filaments (Auto-organisation II)
La Figure IV-11 représente, pour I'auto-organisation en 2 rideaux, la répartition des filaments
dans I'espace inter-électrode, les champs E;, E; et E;o:

a) avant le premier filament de la demi-période (to),

b) aprés le premier filament de la demi-période (tier filament),

c) apres le second filament de la demi-période (tang filament)-

d) Apres allumage de I'ensemble des filaments durant la demi-période i.e. au maximum

de tension (tu() max)

e) a l'inversion de tension (ty)-=o)-
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Figure IV-11 : analyse qualitative des champs électriques et de la répartition des filaments
pour des tensions intermédiaires (auto-organisation I1)

Lorsque la tension augmente, le champ E;; est suffisant pour atteindre le champ seuil de
développement des streamers (Es.i) en dehors du plan de symétrie et que des filaments se

développent (cf. Figure IV-11a et b). Les dépbts de charge restent a proximité de ce plan
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produisant un champ de polarisation qui bloque la propagation de la décharge dans le plan
de symétrie. Les filaments se produisent alors sur deux plans de part et d’autre du plan de
symétrie (cf. Figure IV-11c et d).
Lors de la demi-période précédente, le dernier filament est positionné en dehors du plan de
symétrie. Le champ électrique total est maximum a I'aplomb du dép6t de charge (cf. Figure
IV-11a). Le premier filament de la demi-période se produit donc au méme emplacement que
le dernier filament de la demi-période précédente (cf. Figure 1V-11b). La position (x; y) du
second filament se place au niveau du champ le plus intense situé de I'autre co6té du plan de
symétrie (cf. Figure IV-11c). Ainsi, le champ de polarisation est maximum a la fin de la demi-
période se situe a I'aplomb du dernier filament (cf. Figure IV-11e).
En fait, des filaments peuvent apparaitre dans le plan de symétrie des électrodes cependant,
ces filaments écrantent le champ électrique total dans le plan de symétrie conduisant a
I'allumage des filaments suivants en dehors de ce plan.

- U, > 15 kV: 3 rideaux de filaments (Auto-organisation III)
La Figure IV-12 représente, pour I'auto-organisation en 3 rideaux, la répartition des filaments
dans I'espace inter-électrodes ainsi que les champs électriques E;, E; et E;o:

a) avant le premier filament de la demi-période (to),

b) aprés le premier filament de la demi-période (tier filament),

c) apres le second filament de la demi-période (tng filament)

d) apres le troisieme filament (tzeme filament),

e) apres allumage de I'ensemble des filaments durant la demi-période i.e. au maximum

de tension (tu() max) ,

f) al'inversion de tension (tyg-o)-
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Figure IV-12 : analyse qualitative des champs électriques et de la répartition des filaments
pour des tensions élevées (auto-organisation I11)

Pour les tensions les plus élevées, les filaments périphériques sont suffisamment écartés
pour permettre I'allumage de filament dans le plan de symétrie. Les filaments se produisent
alors sur trois plans : deux, de part et d’autre du plan de symétrie, et le dernier dans le plan
de symétrie.

Lors de la demi-période précédente, le dernier filament est positionné en dehors du plan de
symétrie. Le champ électrique total est maximum a I'aplomb du dépét de charge (cf. Figure
IV-12a). Le premier filament de la demi-période se produit donc au méme emplacement que
le dernier filament de la demi-période précédente (cf. Figure IV-12b). La position (x; y) du
second filament se situe au niveau du champ le plus important situé en dehors du volume
écranté par le E; dans le plan de symétrie a cause du maximum de champ de Laplace
(cf. Figure IV-12c). La présence de ces deux dépots de charges implique que le maximum de
champ se situe sur le 3°™ rideau (cf. Figure IV-12d). Ce troisieme filament se développe
nécessairement plus loin du second filament que du premier du fait du temps d’écoulement
des charges du premier filament plus important qui réduit le E; produit par les charges
déposées en surface. Ensuite, les filaments s’allument successivement dans les trois plans

selon la position des filaments précédents. Le dernier filament de la demi-alternance peut

étre situé sur n’importe lequel des trois plans (cf. Figure IV-12e).
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A cause des dépéts de charge de la demi période précédente, la majorité des filaments se
rallume préférentiellement sur les mémes 3 plans (cf. Figure IV-12f).

L’auto-organisation des filaments contrdéle a la fois la dynamique d’injection d’ions dans
I’espace inter-électrodes mais également I’évolution du champ électrostatique qui affecte le
transport des ions dans l'espace inter-diélectriques, comme nous le verrons au §V.3 les
courants d’ions mesurés en post-DBD ainsi que les efficacités d’extraction des ions

dépendent de I'auto-organisation des filaments.

IV.7. Conclusions
Afin de controler les densités d’ions (requises pour définir les conditions de charge de
I’aérosol), il est nécessaire de controler les caractéristiques du plasma. En effet, les ions
bipolaires qui chargent I'aérosol sont produits par le plasma.
Nous avons d’abord développé différentes méthodes de caractérisation de la décharge et
établi des protocoles de mesures fiables (a I'équilibre, hors bruits de fond, reproductibles)
afin de caractériser la charge moyenne par filament, la puissance injectée dans la décharge,
le courant de décharge et la température d’électrode et de gaz.
Une étude préliminaire montre que les ions extraits de la décharge proviennent en majorité
des filaments pour lesquels le temps de parcours des ions est minimum dans I'espace
inter-électrodes. Cela nous a conduit a tester une bi-DBD « fil-fil » : 2 plans diélectriques
polarisés par deux cylindres de 4 mm de diametre avec la décharge qui se développent sous
la forme de filaments entre les deux plans d’alumine.
Les propriétés de la décharge (forme filamentaire du plasma, répartition spatiale et
temporelle des filaments, caractéristiques des filaments, caractéristiques électrothermiques)
sont caractérisées et comparées aux propriétés connues en géomeétrie « plan-plan ».
L’évolution temporelle du courant confirme que, dans I'air a pression atmosphérique, cette
décharge prend la forme de filaments de plasma. La réduction des surfaces d’électrodes
entraine une diminution du nombre de filaments par demi-période par rapport a la
géométrie « plan-plan » et diminue la part relative de filaments générés en champ de
Laplace «homogene» dans le volume entre les 2 électrodes cylindriques, par rapport aux

filaments générés au bord de I'électrode en champ inhomogéne.
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Dans ce systéme, la somme des champs de surface et de Laplace dans l'espace
inter-électrodes entraine une auto-organisation des filaments en 1, 2 ou 3 rideaux, comme il
sera présenté dans le chapitre suivant, cette répartition en rideaux conduit a des variations
de I'efficacité d’extraction des ions (cf .V.4 ).
Nous confirmons également dans ce systeme « fil-fil » les couplages électrothermiques
observés en géométrie « plan-plan» qui permettront de prendre en compte la température
qui affecte l'intensité des processus physiques de transport des ions et les variations de
densité d’ions en post-décharge (cf.V) ainsi que dans le choix des conditions de
fonctionnement pour la charge d’aérosol.
Dans une bi-DBD « fil-fil » avec des électrodes de 4 mm de diameétre et de 3 cm de long, les
caractéristiques électriques de la décharge pour des distances inter-diélectriques dyq, de 0,5
a 1,6 mm et des surtensions AV dans le gaz par rapport a la tension d’extinction de 0 a 3 kV
sont les suivantes :
1: la charge par filament qui varie de 0,1 et 0,9 nC selon dg, correspond a la production
locale de charge,
2 : le courant de décharge varie de 1 a 8 mA selon 4V et traduit la production de charge
par unité de temps,
3:la puissance, qui évolue de 1 a 14 W selon dg,, et AV, est relative a I'énergie
consommeée qui contréle les températures des surfaces et du gaz.
Enfin, la caractérisation des décharges vise a évaluer la production d’ions utilisés pour la
neutralisation d’aérosols. Nous définissons donc un courant de décharge relatif au nombre
de charge produit par la décharge par unité de temps. La variation de la distance inter-
diélectriques (dyqp), de I'orientation des électrodes par rapport au flux de gaz, de la proximité
des électrodes avec les parois latérales confinant le gaz entre les 2 diélectriques (pour une
distance supérieure a 2 dg,,) et la distance entre la décharge et le post-diélectrique ne
modifie pas la gamme de courant de décharge (de 1 a 8 mA). Ainsi, il sera possible d’étudier
I'effet de ces parameétres géométriques sur les variations de densité d’ions a production
constante et/ou sur la production d’ions a efficacité de d’extraction (lproduit/lsortie) CONSstante,

objet du chapitre suivant.
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V. Courant d’ions en post-décharge a barrieres diélectriques
Les objectifs de ce chapitre sont de définir la géométrie et les gammes de conditions de
fonctionnement du neutraliseur afin :
- d’atteindre des courants d’ions bipolaires en entrée de chargeur > 150 pA et le produit
Nions.T> 6.10%% m3.s requis pour neutraliser un aérosol submicronique a 0,6 L.min* (cf.
§V.6.2.2).
- d’ajuster le rapport lipns /lions qui contrdle la charge moyenne de I'aérosol.
Apres un rappel de la problématique et la définition des conditions de mesure, nous
confirmerons que le transport des ions est contr6lé par une compétition électro-
hydrodynamique (EHD). En particulier, nous mettrons en évidence les mécanismes
d’extraction des ions de la décharge. L’évolution des courants d’ions entrant dans le
chargeur selon le temps de transit de la DBD jusqu’au chargeur permet ensuite d’identifier
les mécanismes dominants (parmi les mécanismes diffusionnels, la recombinaison ion-ion et
I’électro-précipitation, cf. § 0) qui contrélent les densités d’ions bipolaires. Ces mémes
mécanismes sont a 'origine de la décroissance des profils de densité d’ions dans le chargeur
en post-DBD. Ces résultats sont ainsi utilisés pour évaluer les courants d’ions bipolaires a
I’entrée du chargeur et le produit njy,s.T, qui controlent la charge des aérosols, détaillées au

chapitre VI.

V.1. Problématique
La caractérisation électrothermique des décharges nous a permis d’identifier les parametres
critiques (U, dgap) qui contrdlent la production des ions a fréquence fixée. Ce chapitre est
focalisé sur I'influence de ces parametres sur les courants d’ions extraits de la décharge et
sur |’évolution des courants d’ions en post-décharge.

Les variables qui controlent la charge des aérosols sont (cf. §1.1.3.2) :

+

ions) - traduisent le

- Les courants d’ions positifs et négatifs entrants dans le chargeur (I
nombre d’ions disponibles par particule qui doivent remplir la contrainte njons/n, > 100
d’apres de la Verpilliere (de La Verpilliere, et al.,, 2015) et permettent d’estimer la
concentration maximale d’aérosol « neutralisable » pour un débit donné. Dans le
neutraliseur radioactif de référence, le taux de renouvellement des ions

de 9,4 .10 m>.s™ correspond & un courant d’ions entrants d’environ 1,5 nA (Modesto-
102



Lopez, et al.,, 2011). Dans ces conditions, ce chargeur bipolaire est efficace pour
neutraliser des aérosols submicroniques jusqu’a des concentrations de 10’ cm? pour
des débits jusqu’a5L.min™. Le débit imposé pour le neutraliseur DBD est de
0,6 L.min™ (cf. §V.6.2.2). Nous chercherons donc a atteindre un courant d’ions a 'entrée
du chargeur supérieur a 150 pA (10 fois moins que les 1,5 nA requis pour 5 L.min™).

- Le produit Nipns.T (Mions-T = [ Nigns(t)dt ) , relatif au temps de charge nécessaire
dans un profil de densité d’ions donné, pour atteindre des distributions de charge
constantes pour chaque taille de particules quels que soient la distribution de taille, la
concentration et la charge initiale de I'aérosol (cf. §1.1.3.2.b).

- Le rapport entre le produit densité-mobilité des ions positifs divisé par le produit

+ +
p I ) e ME 7 n .
densité-mobilité des ions négatifs —42-0S contrdle, au premier ordre, la charge

ionsZions
moyenne de la distribution de charge, pour un aérosol donné (cf. §1.1.3.2.a). En
assumant des mobilités d‘ions positifs et négatifs constantes (valeur moyenne de 1,1 et
1,8 soit un rapport de 0,6 cf. §1.2.5.3 Tableau II-5), le rapport des densités d’ions positifs
et négatifs permet de contréler la charge moyenne. En premiére approximation, nous
nous baserons sur le rapport du courant d’ions positifs sur le courant d’ions
négatifs : Ii-l(-)ns/li?ms (tcharge)-

La problématique du transport des ions est présentée sur la Figure V-1.
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Figure V-1 : problématique de I'étude

Apres avoir été produits par les filaments, les ions transitent successivement dans trois

espaces :
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1. Le volume 1 dénommé « décharge » est le volume dans lequel des filaments peuvent
s’allumer. En raison de la variation de |'auto-organisation des filaments, ce volume
varie avec la tension. Par la suite, pour simplifier les discussions, nous considérons que
ce volume correspond a I'espace inter-électrodes, c’est-a-dire le volume de gaz inter-
diélectriques délimité par les projections des électrodes sur les plans diélectriques.

2. 'espace inter-diélectriques correspond au volume de gaz compris entre les
diélectriques en aval de la décharge.

3. I'espace post-diélectriques correspond au volume en aval des diélectriques jusqu’a la
mesure.

Méme si les ions sont produits par différents mécanismes (cf. §1.2.1) dans et en dehors des
filaments, dans ce chapitre, nous considérons que I'ensemble des ions sont produits dans les
filaments. La production d’ions (lgecharge SUr la Figure V-1) peut donc étre estimée par le
courant de décharge défini au § lll.2.1 qui représente la moyenne des charges transférées
dans 'espace inter-électrodes par unité de temps.

Le courant d’ions en post-DBD peut étre exprimé selon la fraction de courants d’ions extraits
des filaments (appelée efficacité d’extraction et notée n exraction) €t des fractions de courant
d’ions perdus (npertez dans le volume inter-diélectriques; npenea dans |'espace
post-diélectriques) dans chacun des espaces par les différents mécanismes de pertes.

La principale difficulté de I'analyse des résultats réside dans le couplage des mécanismes
depuis la décharge jusqu’a la mesure de courant d’ions. De plus, les courants mesurés
représentent le flux moyen traversant la section d’entrée de I'ESP moyenné dans le temps a
I’échelle de quelques secondes a 1 minute selon le calibre de I'électrométre. Ces moyennes
sur la mesure ne permettent pas de rendre compte de I'évolution spatio-temporelle (i) de la
densité d’ions, (ii) du champ électrique, (iii) de la température du gaz et des surfaces et (iv)
de la vitesse des ions qui régissent les différents mécanismes. Il ne sera donc pas possible de
guantifier I'intensité des différents mécanismes dans les différents espaces a chaque instant.
Cependant, en considérant que chaque demi-période est identique a la précédente,
I'intensité relative moyenne (a I'échelle de quelques périodes i.e. de quelques dizaines de
us) des différents processus peut étre évaluée a partir des valeurs moyennes mesurées.
Ainsi, dans ce chapitre, nous identifierons les mécanismes d’extraction et de perte d’ions. De

plus, I’évaluation des mécanismes de pertes d’ions en post-DBD nous permettra d’apporter
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des éléments concernant la répartition des ions dans le chargeur. Nous pourrons ainsi

évaluer les produits nio,..T et I"évolution du rapport lions /lions critique pour la charge des

aérosols.

V.2. Conditions de mesure
V.2.1. Configurations et géométries de mesure
La fréqguence du signal sinusoidal haute tension est fixée a 60 kHz (cf. §lll.3.1), les
diélectriques sont des plaques d’alumine de 0,5 mm d’épaisseur, les électrodes métalliques
filaires sont des cylindres de laiton de 4 mm de diametre. Sauf mention contraire, les parois
latérales de confinement du gaz dans I'espace inter-diélectriques sont des cales de verre.

Deux configurations de mesure des ions ont été utilisées et sont présentées sur la Figure V-2.

Inter-diélectriques: post-diélectriques
1

et

Configuration 1

décharge
0310 Lmint {_}rg

d’air a PA

i
]
i
]
1
1

- T A

t Configuration 2

Air ionisé

A |=|Esp

Figure V-2 : configurations de mesures des ions

® La premiere configuration, désignée dans ce chapitre par « configuration 1 » correspond
au réacteur 1 présenté au paragraphe 1ll.2.1. Dans cette configuration, le gaz est guidé en
sortie des diélectriques d’une section rectangulaire de 2 mm sur 3 cm a un tube de 4 mm
de diameétre. Le tube guide les ions jusqu’a I'ESP de mesure. Cette configuration, avec une
précision inférieure a 1 pA (soit < 5% de la mesure), permet d’effectuer I'étude
phénoménologique (cf. §V.3) et de fixer une partie des parametres pour la seconde
configuration (dsorie = 7 MM ; Lejectrode = 3 €M) (cf. §V.6.2).

¢ La seconde configuration, désignée dans ce chapitre par « configuration 2 » correspond
au réacteur 2, utilisé pour la charge d’aérosol (cf. §l11.2.1). Le principe est ici de mesurer le
courant d’ions directement en sortie des diélectriques. La diminution de la distance entre
I'ESP et la décharge entraine une augmentation de l'intensité des courants induits par

rayonnement (cf. § I11.4.2) a 'origine d’une diminution de la précision (< 25% de la mesure
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au lieu de 5% en configuration 1). Les mesures effectuées dans cette configuration

permettent en particulier de déterminer le courant d’ions entrant dans la zone de charge.

Enfin, les courants d’ions négatifs mesurés /;,,s seront discutés en valeur absolue.
V.2.2. Mise a I’équilibre des courants d’ions en post-décharge

Les évolutions des courants d’ions avec et sans flux de gaz sont représentées afin de
caractériser les dynamiques de mise a I'équilibre des courants d’ions en post-DBD. Les
dynamiques sont également comparées selon la configuration de mesure (cf. §V.2.1).

La Figure V-3 représente |’évolution du courant d’ions a partir de I'allumage de la décharge
pour une distance inter-diélectriques de 1 mm avec (a) un débit de 1 L.min™* et (b) sans débit
de gaz dans la décharge. Les temps de transit du gaz pour les configurations 1 et 2 sont

respectivement de 54 et 185 ms 3 1 L.min™.
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Figure V-3 : l;ons (t) entre I'allumage et I’équilibre de la décharge a) sous flux et b) sans flux

Tant que la décharge est éteinte, le courant d’ions est inférieur a la précision de mesure
(< 1 pA). Cela prouve que les ions sont bien produits par la décharge.
- Sous flux (la Figure V-3 (a)), trois temps caractéristiques sont observés :

- 300 ms: temps d’échantillonnage de la mesure de courants d’ions variant a des
fréquences supérieures a 3 Hz. Ces variations sont probablement induites par la fluctuation
de la quantité de charge par filament (durée de 10 ns) engendrée par la position et I'instant
d’allumage de chaque filament pendant une demi-période et d’'une demi-période sur 'autre
dans un champ hétérogéne d’une part, et de la répartition spatio-temporelle des filaments
par % période (9 us) d’autre part. Ces deux parametres affectent transitoirement tant la
source d’ions que les champs d’extraction (dans le sens du flux) et de collection (selon I'axe

inter-diélectriques) dans la décharge.
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- 2 min : deux hypotheses peuvent expliquer ces variations : d’une part, la polarisation des
surfaces diélectriques et I'écoulement des charges engendrent une modification des champs
électriques de collection et d’extraction a I'origine d’une variation périodique du courant,
comme déja observé avec des nuages d’ions unipolaires (Unger, 2001). D’autre part, la
variation du taux d’humidité relatif de I'air varie a chaque basculement des voies du sécheur
toutes les 2 minutes 30.

- 20 min : temps de mise a I’équilibre thermique de la décharge (cf. §IV.2). Outre le courant
de décharge qui évolue, lorsque la température augmente, le coefficient de recombinaison
diminue et les transferts convectifs et diffusionnels augmentent.

Dans la suite de I’étude, les courants représentés correspondent aux courants mesurés au
minimum 15 minutes aprés une variation de condition de fonctionnement (tension ; débit)
et moyennés sur des durées de I'ordre de 2 minutes.

- Sans flux de gaz (Figure V-3 (b), Q=0 L.min™), pour les mesures dans la configuration 1,
le courant d’ions est inférieur a la précision de mesure quelle que soit la tension. Ce résultat
est cohérent avec un transport convectif dominant dans au moins un des espaces en amont
de I'ESP. Dans la configuration 2, les courants d’ions augmentent jusqu’a un maximum
(jusqu’a 10 fois la valeur obtenue a I'équilibre pour un débit de 1 L.min™). Ensuite, le courant
diminue exponentiellement jusqu’a une valeur proche de 0 (300 pA apres 1h30). Ce résultat
prouve que les ions sont soumis a des processus d’extraction de I'espace inter-électrodes
par diffusion et dérive électrostatique sans transport convectif. Par la suite, la décharge sera

toujours sous flux car la durée de mise a I'équilibre est de plusieurs heures sans flux.

V.3. Phénoménologie : Compétition électro-hydrodynamique (EHD)

Aprés définition des conditions de mesures des courants d’ions a I'équilibre, I'étude
paramétrique de ces courants est présentée afin de confirmer que le transport des ions
résulte bien d’un équilibre électro-hydrodynamique.

La tension est le principal parametre de régulation de la décharge (cf. chapitre 1V). En effet,
les variables clés (champs électriques, températures et nature du gaz) qui déterminent les
caractéristiques de décharge (courant de décharge, répartition spatio-temporelle des
filaments) sont controlées par la tension. Les ions sont ensuite entrainés par le gaz, de la

décharge ou ils sont produits jusqu’au chargeur.
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La Figure V-4 représente le courant d’ions en post-décharge selon (a) la tension appliquée
(Uco) 3 débit fixé de 4 L.min™ correspondant au milieu de gamme de I'étude et selon (b) le
débit de gaz dans la décharge pour une tension de 15,5 kV, dans la configuration 1
(cf. §V.2.1) pour une distance inter-diélectriques de 1 mm et des distances entre la décharge
et la sortie des diélectriques de 10 mm. Les lignes verticales délimitent les gammes de
tensions de transition (en pointillé = début de transition et en traits pleins = fin de transition)

entre les différentes auto-organisations des filaments identifiées dans le paragraphe IV.6.
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Figure V-4 : courants d’ions selon (a) U et (b) Q dgap=1 mm et dsortie= 10 mm

Les courants positifs et négatifs sont du méme ordre de grandeur et ont les mémes
tendances. Ce résultat est reproduit dans I'ensemble des 20 réacteurs étudiés. Cela confirme
qgue la DBD est une source d’ions bipolaires quels que soient le débit et la tension.

Sur la Figure V-4 (a), le courant d’ions mesuré en post-décharge augmente avec la tension,
ce qui prouve que la production d’ions augmente plus que les pertes d’ions. Notamment les
pertes par électro-précipitation qui augmentent avec le champ de Laplace (selon I'axe inter-
diélectriques) dans I'espace inter-électrodes et dans I'espace inter-diélectriques. De plus,
I'augmentation de la puissance par la tension appliquée entraine des températures plus
élevées qui augmentent la collection par diffusion et qui réduit les pertes par recombinaison
(cf. Annexe 11 ). Par ailleurs, les tendances des courants d’ions sont corrélées aux différentes
auto-organisations des filaments. Ce résultat implique que les mécanismes d’extractions
d’ions sont liés a linteraction par répulsion et attraction coulombienne des charges
déposées c'est-a-dire la répartition spatio-temporelle des charges dans le gaz et en surface.
Sur la Figure V-4 (b), 3 débit de gaz nul (Q = 0 L.min™), le courant est inférieur a la sensibilité
de mesure (< 1 pA). A débit et donc a vitesse de gaz croissants, le courant d’ions augmente

en conséquence de la diminution du temps de transit des ions en post-décharge et de
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I'augmentation de la vitesse des ions entrant dans I'ESP. Ainsi, le transport convectif est le
mécanisme d’entrainement dominant depuis la décharge jusqu’au précipitateur
électrostatique en configuration 1.

En conclusion, pour une production d’ions donnée, le courant d’ions en post-DBD résulte de
I’extraction et de la collection électrostatique d’une part et de I'’entrainement par transport

convectif d’autre part c’est-a-dire d’'une compétition électro-hydrodynamique (EHD).

V.4. Extraction des ions de la décharge

La corrélation des courants d’ions avec I'auto-organisation des filaments met en évidence le
role probable des répulsions coulombiennes dans la décharge qui participent a I'extraction
des ions. Pour confirmer ces mécanismes d’extraction, la répartition spatio-temporelle des
charges dans la décharge est modifiée. L'augmentation de la distance inter-diélectriques
permet de produire des filaments dont la quantité de charges transférées est supérieure (cf.
§1V.6.1). Il en découle, a lgecharge CONstant (i.e. a production d’ions constante) et a distance
inter-diélectriques croissante, que les charges se répartissent sur des dépots plus grands et
plus éloignés les uns des autres dans I'espace inter-électrodes. Enfin, la comparaison des
trois distances inter-diélectriques nous permettra de choisir la distance selon les conditions
de charge requises (cf. §V.6.2).

Les courants d’ions (seuls les courants d’ions positifs /ins' étant donnée la similarité entre les
courants des deux polarités) sont représentés pour des distances inter-diélectriques de
0,5mm, 1 mm et 1,7 mm sur la Figure V-5 selon (a) le courant de décharge (/secharge) POUr un
débit de 4 L.min™ (soit des temps de transit respectivement selon dyq, de 39,8 ; 42 et 46 ms
dont 2,7 ; 4,9 et 9,2 ms dans |'espace inter-diélectriques, cf. Tableau V-1), et (b) le débit qui
contréle I'entrainement des ions. Comme précédemment, les transitions entre les
différentes auto-organisations des filaments sont représentées par des lignes pointillées et
pleines correspondant au début et a la fin des transitions. Les parois de confinement de gaz
entre les diélectriques sont en verre a I'exception de la configuration 2 (dgep = 1,6 mm) qui
possede des parois en aluminium a la masse. Les temps de transit pour les configurations (a)

1 et (b) 2 selon la distance inter-diélectriques sont donnés par le Tableau V-1.
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Tableau V-1 : temps de transit pour les configurations 1 et 2

(a) Configuration 1 (b) Configuration 2
t (ms) Bl t (ms) i dgap (Mm)
Débit (L.min?) | 0,5 £l 1,7 Dbt (1L'mi”_ ) 316 t'f
1 159 168 185 > 18 305
2 79,5 84 92,5 4 9 1é
4 39,8 42 46 3 A5 76
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Figure V-5 : courant d’ions selon (a) lyecharge €t (b) Q pour dgqp=0,5,;1 ;1,7 mm
Sur la Figure V-5 (a), a production croissante (i.e. a courant de décharge croissant), le
courant d’ions augmente quelle que soit la distance inter-diélectriques. A production d’ions
constante (i.e. a courant de décharge constant) pour un débit donné, le courant d’ions
augmente avec la distance inter-diélectriques.
Sur la Figure V-5 (b) au-delad de 1 L.min™, comme attendu (cf. §V.3), le courant d’ions
augmente avec le débit de gaz quelle que soit la configuration de décharge. De plus, a débit
constant pour un courant de décharge donné, le courant d’ions augmente avec la distance
inter-diélectriques.
Ces résultats sont analysés ci-dessous en étudiant I'influence sur les courants d’ions des
variations de distance inter-diélectriques, de la configuration de mesure puis de la nature
des parois en post-décharge.
Distance inter-diélectriques :
Pour augmenter les courants d’ions en post-décharge a production d’ions constante, il est
nécessaire d’augmenter l|’extraction de la décharge ou de diminuer les pertes en
post-décharge.
Concernant les pertes, la diffusion est un mécanisme de perte secondaire qui est négligé par

la suite (cf. §V.5). Par ailleurs, les pertes par recombinaison dépendent de deux variables : le
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temps de transit et le temps caractéristique de recombinaison qui résulte de l'inverse du
produit du coefficient de recombinaison (qui dépend de la température du gaz) et de la
densité d’ions d'une polarité. L'hétérogénéité des nuages d’ions positifs et négatifs
(démontré au §V.5) conduit a un délai entre I'extraction des ions du filament et le
commencement du mécanisme de recombinaison. Ce délai est inférieur a la milliseconde en
raison de la fréquence d’oscillation des nuages (= 10 us) et de la dynamique de mélange des
ions (< 1ms pour une densité nette supérieure a 10™ m™ (Cole & Jones, 2002)). Ainsi, pour
simplifier la discussion, nous considérons que les variations de I'efficacité de recombinaison
sont similaires aux variations d’efficacité en nuage bipolaire homogene.

A distance inter-diélectriques croissante et Iy constant, la température dans I'espace inter-
diélectriques augmente en raison de I'augmentation de la puissance injectée (cf. § IV.5) ce
qui conduit a une diminution de l'efficacité de recombinaison (cf. Annexe 11 ). Cette
diminution est compensée par I'augmentation du temps de transit dans |'espace inter-
diélectriques. En effet, pour un courant de décharge de 6 mA, la température d’électrode
varie de 75°C a 95 °C (qui en premiere approximation est assimilée a la température
moyenne du gaz dans I'espace inter-diélectriques) et le temps de transit total varie de 40 a
46 ms conduisant a un écart d’efficacité théorique inférieur a 2 % (cf. Annexe 11 ). Ainsi,
I'efficacité de recombinaison peut étre considérée comme invariante avec la distance inter-
diélectriques (i.e. les variations de perte par recombinaison sont négligeables devant la
variation des autres processus).

Sur la Figure V-5 (b) l'influence du débit de gaz est moindre que celle de la distance
inter-diélectriques. En effet, a 2 L.min™, le courant d’ions varie de 30 a 100 pA pour une
variation de la distance inter-diélectriques de 0,5 a 1,7 mm (un facteur 3 sur le courant pour
un facteur 3,4 sur la distance inter-diélectriques soit un rapport de 0,9) alors que pour une
distance inter-diélectriques de 0,5 mm le courant d’ions varie de 30 a 78 pA pour une
variation de débit de 2 a 8 L.min* (un facteur 2,6 sur le courant pour un facteur 4 sur les
débits soit un rapport de 0,65). Ce résultat peut s’expliquer par une extraction
électrostatique des ions de la décharge en plus d’'une diminution des pertes par précipitation
électrostatique qui est le mécanisme de perte dominant dans I'espace inter-diélectrique (cf .
§V.5.1). En effet, a distance inter-diélectriques croissante, les quantités de charges

transférées par filament augmentent. Cela entraine des champs radiaux (dans les plans
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paralléles aux diélectriques) supérieurs qui augmentent |'efficacité d’extraction des ions des
filaments aussi bien vers 'amont que vers I'aval de la décharge. De plus, I'augmentation de
charge par filament entraine une augmentation de l'interaction électrostatique entre les
filaments. En effet, les répulsions coulombiennes entre les filaments dépendent de la charge
et de la distance entre deux filaments. Méme si, a courant de décharge constant, la distance
moyenne inter-filaments pendant une demi-alternance augmente avec la distance
inter-diélectriques, 'laugmentation de la charge par filament compense cet éloignement et
conduit a une augmentation des répulsions coulombiennes. En particulier, cette variation de
I'interaction entre les filaments peut expliquer I'augmentation, avec la distance inter-
diélectriques, de la pente du courant d’ions selon le courant de décharge avec l'auto-
organisation en trois rideaux (cf. Figure V-5 a).

Configuration de mesure :

Pour un débit donné, les courants d’ions 5 a 10 fois plus grands dans la configuration 2 que
dans la configuration 1 résultent majoritairement de la réduction du temps de transit qui
limite les pertes d’ions entre la décharge et la mesure.

Sur Figure V-5 (b), en configuration 2 pour une distance inter-diélectriques de 1,6 mm, le
courant d’ions est plus grand 3 0,5 L.min™ qu’a 1 L.min". Cette décroissance de courant a
faible débit est observée dans différentes conditions en configuration 2. Trois hypothéses
peuvent expliquer ce résultat: (i) les mécanismes d’extraction non convectifs, (ii) la
diminution de la dilution des espéces (ions et neutres) dans le gaz qui conduit a une
augmentation des densités affectant I'ensemble des processus de transport et (iii) une
modification des champs électriques dans I'espace inter-diélectriques liés a des courants de
fuites entre I'électrode polarisée de la DBD et les masses environnantes. Ainsi, dans
certaines conditions, travailler a débit plus faible peut permettre d’augmenter le courant
d’ions entrant dans le chargeur.

Nature des parois :

Enfin, des tests (non présentés) effectués en configuration 2 avec des parois en verre
présentent des courants d’ions supérieurs aux mesures avec des parois en aluminium a
méme courant de décharge. Ainsi, les parois de confinement du gaz dans l'espace

inter-diélectriques sont en verre dans le chargeur bipolaire.
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En conclusion, en tenant compte des variations des densités d’ions liées aux collections et a
la recombinaison, I'étude selon la distance inter-diélectriques met en évidence une
extraction des ions de la décharge liée au gradient de densité de charges dans la décharge
qui affecte le champ électrique et donc la dérive électrostatique dans le sens du flux. De
méme que la variation de précipitation électrostatique dans le volume inter-diélectriques,
cette extraction participe a I'augmentation des courants d’ions en post-décharge a distance

inter-diélectriques plus grande.
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V.5. Décroissance des densités d’ion (collection aux parois et
recombinaison) en post-DBD : inter-diélectriques et post-diélectriques
Les courants d’ions entrants et les profils de densité d’ions dans le chargeur sont controlés
par les mécanismes de décroissance des ions pendant leur transit. Par une étude qualitative,
nous déterminerons 'influence de ces mécanismes sur le courant d’ions en post-décharge ce
qui permettra dans le paragraphe V.6 d’estimer les conditions de charge.
V.5.1. Dans I'espace inter-diélectriques
Apres avoir été produits et extraits des filaments, les ions transitent dans |'espace
inter-électrodes et dans 'espace inter-diélectriques avant d’étre injectés dans le chargeur
(cf. Figure V-1). Pour augmenter les courants d’ions entrant dans le chargeur, il est donc
nécessaire de déterminer les mécanismes contrélant les variations de densité d’ions dans
I’espace inter-diélectriques.
La Figure V-6 représente le courant d’ions en post-décharge selon la tension appliquée (U)
a débit fixé de 4Lmin" correspondant au milieu de gamme de I'étude dans la
configuration 1 pour une distance inter-diélectriques de 1 mm et une distance entre la
décharge et la sortie des diélectriques de 25 mm. Les lignes verticales délimitent les gammes
de tensions de transition (en pointillé = début de transition et en trait pleins = fin de
transition) entre les différentes auto-organisations des filaments identifiées au

paragraphe IV.6.
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Figure V-6 : lions Selon U en configuration 1 pour un débit de 4 L.min et deie=25 mm

Sur la Figure V-6 a forte tension (> 14 kV), le courant d’ions diminue a tension croissante

alors que la production d’ions augmente (cf. V.3). Ce résultat est cohérent avec une
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augmentation de la collection dans I'espace inter-électrodes et inter-diélectriques en post-
DBD liée a I'augmentation du champ de Laplace dans I'espace inter-électrodes et inter-
diélectriques.

Pour confirmer que les pertes par collection électrostatiques sont bien le mécanisme
dominant, le courant d’ions est mesuré a débit constant de 4 L.min* et 4 volume constant
(2,47 cm'3), c'est-a-dire a temps de transit constant, en aval des diélectriques dans la
configuration 1 pour des distances entre la décharge et la sortie des diélectriques de 10, 25
et 40 mm. La longueur de I'électrode est de 3 cm. La largeur de |'espace inter-diélectriques
est de 36 mm et la distance inter-diélectriques est de 1 mm. La Figure V-7 représente le
courant d’ions positifs (étant donnée la similarité entre les courants des deux polarités) et le
rapport lions/ldécharge (Mesuré/produit) en fonction du temps de transit total (temps inter-

diélectriques variable et temps en aval des diélectriques constant).
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Figure V-7 : a) lions' €t b) lions/ldécharge S€lON le temps de transit du gaz dans I'espace inter-
diélectriques

Le courant d’ions mesuré diminue de 2 ordres de grandeur lorsque le temps de transit
évolue de 42 ms a 56,5 ms. Cette amplitude de variation est incompatible avec un processus
de perte par diffusion dominant qui induirait des pertes de I'ordre de 15% (cf. Annexe 11 ).
De plus, la recombinaison ion-ion engendre une diminution de courant inférieure a un
facteur 2 (cf. § V.5.2). Ainsi, I’écart de deux ordres de grandeur ne peut s’expliquer que par
un mécanisme de collection électrostatique dominant dans I'espace inter-diélectriques, lié
aux composantes de champs de Laplace, de charge d’espace et de surface perpendiculaires
aux diélectriqgues. Le role de la précipitation électrostatique permet d’interpréter
I'augmentation des courants d’ions mesurée a distance inter-diélectriques croissante (cf.
§V.4).
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V.5.2. En aval des diélectriques
La Figure V-8 représente pour la configuration 1 (a) les courants d’ions lipns' €t —ljons ainsi que
(b) le rapport l,on5+//décha,ge selon le temps de transit controlé par la longueur du tube a
diametre constant (diameétre de 4 mm). La longueur des électrodes est de 1 cm, la distance
inter-diélectriques de 1,6 mm, la largeur de passage du gaz de 1,7 cm et la distance entre la
décharge et la fin des diélectriques de 7 mm. Le courant de décharge est de 0,8 mA et le

débit de 4 L.min™.
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Figure V-8 : (a) lions €t lions/ldécharge S€lON le temps de transit

L’ordre de grandeur du rapport du courant d’ions sur le courant de décharge évolue de 107 3
10°® pour des temps de transit de 50 & 500 ms. De plus, la pénétration des ions (rapport
entre la densité moyenne sur la section de sortie sur la densité moyenne sur une section en
entrée d’un systeme) est de 30% pour des temps de 42 a 143 ms (soit en 100 ms). Le rapport
des courants et la pénétration sont compatibles avec soit la collection électrostatique par
self-répulsion d’un nuage unipolaire (i.e. en ne considérant qu’une polarité) soit la
recombinaison d’'un nuage homogene (cf. Annexe 11 ). Avec I'hypothese que le tube de
transport est de diameétre constant de 4 mm pour un débit fixé de 4 L.min™ (les pertes par
diffusion aux parois dépendant du diametre du tube de transport), la pénétration liée aux
pertes par diffusion est de 60% et non de 30%. Ainsi, méme si la diffusion joue sur les
décroissances de densité d’ions, ce n’est pas le mécanisme dominant.

Il reste a trancher entre la collection électrostatique et la recombinaison. Pour cela, nous
nous appuyons sur la similarité des décroissances d’ions positifs et négatifs (Figure V-8 a).

De 43 a 479 ms, la pénétration des ions positifs est de 25% et la pénétration des ions

négatifs est de 22%. Les pénétrations d’ions des deux polarités sont proches avec une
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pénétration des ions positifs supérieure de 3 %. Cet écart s’amplifie lorsque le temps de
transit augmente.

D’aprés les calculs détaillés dans I’Annexe 11 (pour lesquels les pertes par diffusion sont
supposés négligeables), les pertes par self-répulsion de nuages unipolaires séparés ne
permettent pas d’expliquer I'écart de 3% mesurés (soit un rapport de pénétration positive
sur négative de 1,36). En effet dans ce cas, la pénétration des ions négatifs est inférieure a la
pénétration des ions positifs avec un facteur entre 1,5 et 2 (selon la température et la
densité initiales) entre les deux pénétrations, en raison de I'écart de mobilité des ions
positifs et négatifs.

Dans le cas d’un nuage d’ions homogene, les pertes par self-répulsion (lié¢ au champ de
charge d’espace nette) entrainent une pénétration plus importante des ions négatifs liés a
I’exces d’ions positifs. Cette hypothése n’est donc pas cohérente avec les mesures car elle
conduit a une pénétration des ions négatifs supérieure a celle des ions positifs
contrairement a ce qui est mesuré. Il faut noter que la prise en compte des pertes par
diffusion ne permet pas de compenser |'écart entre les mesures et les calculs.

Par principe, le champ de charge d’espace entraine un mélange des ions des nuages
unipolaires (la densité nette est divisée par 2 pour des temps de I'ordre de 10 a 100 ms selon
la densité initiale considérée de 10 a 10 m? (Cole & Jones, 2002)). Lors de
I’'homogénéisation, le systéme va évoluer d’'une condition ou la pénétration des ions positifs
est supérieure a une condition ou la pénétration des ions négatifs est plus importante. Cette
évolution des pénétrations est incompatible avec I'amplification mesurée de I'écart entre la
polarité positive en exces et la polarité négative.

L'écart mesuré entre les deux polarités avec une pénétration des ions positifs plus grande
gue celle des ions négatifs, sur I'ensemble de I'espace post-diélectriques ne peut donc
s’expliquer que par un mécanisme de recombinaison dominant dans un nuage d’ions positifs
et négatifs homogenement répartis. En effet, pour la recombinaison, la pénétration est plus
forte pour la polarité en exces et est équivalente pour des densités équivalentes en polarité
positive et négative. Par ailleurs, comme en post-source radioactive (cf.0), le courant net (i.e.
I’écart entre le courant d’ions positifs et le courant d’ions négatifs) est controlé par les

mécanismes de self-répulsion et de diffusion.
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Ainsi, le processus dominant en post-diélectriques est donc la recombinaison d’un nuage
d’ions bipolaire homogene.

V.5.3. Conclusions
La Figure V-9 synthétise les conclusions concernant I’évolution des ions en post-décharge
appliquée aux conditions retenues au §V.6.2.2 pour la charge bipolaire d’aérosol (en
particulier pour le calcul des temps de transit).
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Figure V-9 : résumé des processus dominant la décroissance des ions selon le temps de transit
dans la condition retenue pour la neutralisation d'aérosol

Comme démontré précédemment par l'analyse de I'évolution des courants ioniques
unipolaires en post-DBD, la précipitation électrostatique est le processus dominant la
décroissance des ions dans la décharge et dans |'espace inter- diélectrique, alors qu’en aval

des diélectriques, le processus de perte d’ions dominant est la recombinaison.

Les charges (ions et électrons qui s’attachent aux molécules électronégatives pour former les
ions négatifs) produites pendant les filaments (= 10 ns, cf. §1.2.4.3) sont séparées dans des
champs forts (> 10° V.m™) jusqu’a l'inversion du champ électrique total dans I'espace
inter-électrodes (toutes les 8 us). Chaque filament (cf. §1.2.5.3) peut étre considéré comme
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une source transitoire et récurrente d’ions bipolaires. Les ions produits par chaque filament
sont initialement répartis en deux nuages unipolaires séparés de part et d’autre du filament
de décharge a la fin de chaque filament. Les ions ainsi produits transitent dans des champs
électriques oscillant a l'origine de la précipitation électrostatique jusqu’a la sortie des

diélectriques (de 16 a 96 ms).

Dans I'espace inter-diélectriques, il existe une évolution de la distribution spatiale des ions
bipolaires produits par chaque filament sous forme de nuages unipolaires séparés vers une
distribution homogene en post-diélectriques ou la recombinaison devient le processus de

perte d’ions dominant.

V.6. Conditions de fonctionnement pour la neutralisation d’aérosol
Les densités d’ions décroissent le long du chargeur. De ce fait, les conditions de charge
(Nions: T ; lions /lions ) évoluent le long du chargeur. Pour déterminer les conditions de charge,
nous allons, dans un premier temps, nous intéresser a I’évolution des rapports lions/ lions €t
du produit njons.T en fonction du temps de transit. Dans un second temps, le réacteur utilisé
pour la charge bipolaire des aérosols est défini et caractérisé en termes de conditions de
charge des aérosols. Dans ce paragraphe focalisé sur le chargeur, les effets électrostatiques
sont négligeables et nous assumons que les ions se déplacent dans le sens du flux a la vitesse
du gaz, il est ainsi possible d’estimer les densités d’ions a partir des courants mesurés
(cf. & 111.4).
V.6.1. Rapport lions*/ lionss et Nions. T selon le temps de charge
V.6.1.1. Méthode d’estimation du produit Nions.T

Une valeur de produit njs.t de 6.10"% s.m™ est requise pour atteindre un état de charge
indépendant des propriétés de I'aérosol (taille, densité, charge initiale cf. §1.1.3.2.b). Les
courants d’ions positifs et négatifs, et donc, les densités d’ions, décroissent au cours du
temps. La valeur du produit njn.T est alors estimée par la somme, sur un nombre
d’intervalle égal au nombre de mesures, des produits nj,,s.At de chaque intervalle avec njons
la valeur de densité évaluée a partir des mesures de courants d’ions et At I'écart de temps
de transit entre chaque mesure.

Ces résultats ont été obtenus dans la configuration 1. Dans cette configuration, nous avons
montré que les ions en post-diélectriques forment un nuage bipolaire homogéne (cf. V.5.2).

Ainsi, nous pouvons faire les hypotheses suivantes :
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-la valeur de la densité moyenne est représentative de la densité en chaque point,

- la densité moyenne peut étre estimée par le rapport du courant mesuré sur le débit de

+
ions

R | +
8AZ: Migns =~ AVEC Mipps

+

ions (A) le courant d’ions +/-,

(m?) la densité d’ions +/-, I

e = 1,6 10719C la charge élémentaire et Q (m>.s™) le débit de gaz.
La Figure V-10 représente la densité d’ions positifs (trait plein) calculée a partir des courants
d’ions mesurés, les valeurs de njons. At calculées pour chaque intervalle (rectangle) et la

valeur de njo,s. T cumulée (pointillés noirs) pour un débit de 1 L.min.
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Figure V-10 : estimation du produit nj,,s.t en fonction du temps de parcours

Le produit njns.T augmente avec le temps de charge. La valeur estimée de 8,75 10" s.m est
une sous-estimation car la valeur réelle représente I'intégrale de la courbe alors que la
valeur calculée correspond a la somme des rectangles. Le produit de la densité d’ions en
sortie de chargeur par le temps total de charge est de 7,1 102 s.m™ soit 0,8 fois la valeur de
8,75 .10% calculée précédemment. Ainsi, pour s’assurer que la valeur du njy,s.T est supérieur
3 6.10"% s.m?, il faut que le produit du temps de charge par la densité en sortie de chargeur
(Nions”(sortie de chargeur).tcharge ) SOit supérieur a 4,9.1012 s.m>. Ce calcul est utilisé par la
suite pour confirmer que ce chargeur peut étre utilisé comme neutraliseur (cf. §V.6.2.2).

Enfin, la valeur de njons.T finale est supérieure a 6.10" s.m's, considérée comme la valeur a
atteindre pour pouvoir neutraliser de fagon certaine un aérosol dont la concentration peut

atteindre 10’ cm™. Le systéme peut donc étre utilisé comme chargeur bipolaire.
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V.6.1.2. Augmentation du rapport des courants lions*/lions’ dans le chargeur
La charge moyenne de I'aérosol bipolaire dépend du rapport des densités d’ions positifs sur
négatifs (cf. 1.1.3.2.a). Or, a cause des pertes différentielles entre les ions positifs et négatifs,
ce rapport évolue au cours du transit des ions dans le neutraliseur. La Figure V-11 présente
pour trois tensions (U, =15; 17 et 20 kV), les variations du rapport des courants d’ions

positifs sur négatifs en fonction du temps de transit pour un débit constant de 1 L.min™.

4.5 #AUcc = 15kV; AV = 0,5 KV ; Idécharge = 0,4 mA

4.0 Ucc=17 kV; AV = 1,3 kV ; Idécharge = 0,5 mA

©-Ucc = 20 kV; AV = 2,6 kV ; Idécharge = 0,7 mA
3.5
: § 3.0
= 25
*o 2.0

s
= 1.5
1.0
0.5
0.0
0 0.5 1 15 2
temps (s)

Figure V-11 : lipns /lions Selon le temps de transit dans le chargeur pour U..= 15, 17 et 20 kV

Le rapport des courants d’ions lions /lions €St constant ou augmente avec le temps de transit
des ions en post-décharge. Cette variation est relative a la différence de propriétés des ions
positifs et négatifs, les ions négatifs sont moins lourds et plus mobiles que les ions positifs
donc plus facilement perdus aux parois par diffusion.

En fait, la variation du rapport lions /lions dépend des mécanismes de pertes d’ions pendant le
transport dans le chargeur. Pour définir I'influence respective des différents mécanismes de
perte, le rapport lions /lions €st exprimé en fonction du courant net d’ions (somme des

courants d’ions positifs et négatifs) :

IiE)ns =1 Ifet V-1
Iions Iions

Considérons I'équation V-1, quel que soit le mécanisme de perte considéré, le courant d’ions
négatifs diminue toujours lorsque le temps de transit augmente. Cependant, la variation de
courant net dépend du mécanisme considéré :

- La recombinaison correspond a la disparition d’un ion négatif pour un ion positif de sorte

que le courant d’ions négatif diminue alors que le courant net reste constant.
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- La collection des ions par diffusion sur les parois dépend au premier ordre du coefficient
de diffusion supérieur pour les ions négatifs (cf. Tableau II-5 dans §I.2.5.3). Ainsi, le

courant d’ions négatifs décroit plus vite que le courant d’ions positifs. :

_ - i . .
l;ons diminue et I,,, augmente = I“ﬂ augmente (cf. O utilisé pour expliquer la

ions
variation de ce rapport en aval de sources radioactives).

. . , ) . . e I
- La collection d’ions par répulsion coulombienne a tendance a faire tendre le rapport 22

ions
vers 1 c’est-a-dire a faire tendre I,,,; vers O :

. Ins 4o
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ions

+
ions

. I
- Sil<0: 1= augmente

ions
Ainsi, 'augmentation du rapport lions /lions @avec un courant net positif (rapport lions /lions
supérieur a 1) confirme que les mécanismes de décroissance des ions dominant en
post-diélectrique (i.e. dans le chargeur) sont la recombinaison (cf. paragraphe V.5.2) et la
diffusion aux parois. Il en découle que lorsque le temps de charge de I'aérosol augmente, la

charge moyenne de 'aérosol dérive vers les charges positives.

V.6.2. Définition des conditions de fonctionnement du chargeur et évaluation
du produit nions.T
Afin de bénéficier de courants d’ions maximums pour les aérosols, l'injection d’aérosol
s’effectue des la sortie des diélectriques. La distance entre la décharge et la sortie des
diélectriques est de 7 mm afin de limiter les pertes électrostatiques dans le volume inter-
diélectriques sans risque de contournement des diélectriques par la décharge. Les mesures
de courants d’ions entrants dans le chargeur sont effectuées avec la configuration 2.
V.6.2.1. Caractéristique lions*/lions selon les conditions de travail (tension,
débit, distance inter-diélectriques)
La charge moyenne de l'aérosol en sortie de neutraliseur dépend du rapport mobilité-

densité des ions positifs sur les ions négatifs (cf. §1.1.3.2.a) qui varie le long de la trajectoire
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de I'aérosol pendant la charge et est rapporté ici au méme rapport en entrée de chargeur.
En premiere approximation, le rapport de mobilité entre ions positifs et ions négatifs est
supposé constant égal a 0,6 (cf. §1.2.5.3). La charge moyenne sera donc controlée au premier
ordre par le rapport des densités d’ions positifs et négatifs. Seules les tendances des courbes
sont discutées (cf. §V.1) afin de choisir le réacteur utilisé pour les tests de charge bipolaire et
afin d’analyser les mesures de charge des aérosols grace au rapport lion /lion -

Dans ce paragraphe, le courant d’ions et le rapport des courants d’ions positifs sur négatifs
(relatif au rapport des densités d’ions) sont représentés (Figure V-12) selon la surtension AV
(qui traduit la collection dans I'espace inter-diélectriques) pour 2 débits (1 et 4 L.min™) et 2
distances inter-diélectriques (1 et 1,6 mm). La surtension est la différence entre la tension
appliquée et la tension d’extinction corrigée (circuit extérieur / espace inter-électrodes) et

permet de comparer des réacteurs dont les tensions d’extinction sont différentes.
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Figure V-12 : ligns'/ lions avec Q=1 et 4 L.min'lpour (a) dgap=1,6 mm et (b) dgep=1 mm
Les tendances des courants mesurés en entrée de chargeur (Figure V-12 (a) et (b)) sont
identiques a celle obtenues dans la configuration 1 avec un AV compris entre 0 et 1 (courant
de décharge de 0 a 3 mA cf. §V.3). Les courants varient entre 0,1 et 2,5 nA soit des courants

d’ions 2 a 10 fois supérieurs a la configuration 1. Ce résultat est en accord avec les mesures
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de la Figure V-5 (b) et traduit la différence de temps de transit entre les deux configurations.
Enfin, comme vu au paragraphe V.4, une distance inter-diélectriques de 1,6 mm permet
d’obtenir un courant d’ions entrant dans le chargeur 4 fois plus élevé qu’a 1 mm.

Pour la distance inter-diélectriques de 1 mm (Figure V-12 c), le rapport de courant diminue
avec la tension quel que soit le débit. Pour la distance inter-diélectriques de 1,6 mm (Figure
V-12 d), pour une surtension inférieure a 0,5 kV ; le rapport des courants d’ions augmente
avec la tension. A 1 L.min™, ce rapport décroit a partir de 0,5 kV. Les variations du rapport de
courant traduit des décroissances différentes pour les ions positifs et négatifs liée a leur
nature (i.e. leur mobilité et leur coefficient de diffusion) d’'une part et a leur répartition
spatiale au niveau de la décharge qui engendrent des mécanismes d’extraction et de
collection d’intensités différentes sur les deux polarités d’autre part.

Ainsi, une distance inter-diélectriques de 1,6 mm est retenue afin d’obtenir les courants
d’ions maximums en post-DBD. Enfin, a débit fixé (0,6 L.min), la charge moyenne des

aérosols en post-DBD peut étre contrélée par la tension appliquée a la DBD (cf. §VI.3.2).

V.6.2.2. Produits nions. T dans les conditions retenues

L'objectif de ce paragraphe est de définir les conditions de fonctionnement (U.; Q) qui
permettent d’utiliser le chargeur DBD bipolaire comme un neutraliseur pour le granulomeétre
d’un partenaire industriel composé d’un couple ADME-CNC dont le CNC fonctionne pour un
débit de 0,3 2 0,6 L.min. lidée est de comparer le neutraliseur radioactif et le neutraliseur
DBD en prélevant le méme aérosol ce qui impose un débit minimum de 0,3 L.min™. Les
neutraliseurs radioactifs sont d’autant plus efficaces (capables de neutraliser des aérosols
plus concentrés) que le débit est faible. Ainsi, le débit de prélevement d’aérosol est imposé a
0,3 L.min™ pour comparer les neutraliseurs avec les concentrations d’aérosol les plus élevées
possibles. Les conditions de fonctionnement retenues sont présentées ci-dessous.

Pour atteindre un courant d’ions supérieur a 150 pA (cf. V.1) a I'équilibre a I'entrée du
chargeur et limiter la diffusion d’aérosol vers la décharge, il est nécessaire d’imposer un
débit dans la DBD. Nous choisissons d’injecter 1 volume d’ions provenant de la décharge
pour 1 volume d’aérosol. Ainsi, le débit dans la décharge est imposé a 0,3 L.min™. La

géomeétrie retenue pour la décharge est présentée dans le Tableau V-2.
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Tableau V-2: caractéristiques de la décharge utilisée pour la source d’ions bipolaires

Parameétres Valeurs

Forme d’électrode Cylindre
Longueur d’électrode 3cm
Largeur d’électrode 4 mm
Nature des diélectriques Al,O4

Epaisseur des diélectriques 0,5 mm

Distance inter-diélectriques 1,6 mm

Largeur entre les parois latérale 50 mm
Nature des parois latérales Verre

Orientation des électrodes par rapport au flux de gaz perpendiculaire

Distance entre la décharge et la sortie des diélectriques 5 mm

Les densités d’ions estimées apres quelques secondes de transit sont de I'ordre de 102 m.

Pour atteindre un produit njons.T supérieur a 6.10" s.m’?’, le temps de transit de I'aérosol
dans le chargeur doit ainsi étre de I'ordre de 6 secondes. Ce temps de transit pour 0,6 L.min™
de débit total, correspond a un volume de chargeur de 60 cm?,

Comme montré précédemment, la charge moyenne des aérosols varie avec la tension.
Comme justifié dans le chapitre sur la charge d’aérosol (cf. §VI.3.2), ce systeme fonctionnera
avec une surtension de 0,12 kV. Le Tableau V-3 représente les courants et densités a I'entrée
et la sortie du chargeur ainsi que les produits nj,,s.T calculés en sortie de chargeur.

Tableau V-3 : conditions de fonctionnement du neutraliseur DBD

AV=0,12kV;Q=0,6 lpm t=1t0 t=t0+509s Nions.T MiN
Qpep =0,3 |Pm = Qaerosol
lions” (PA) // Nions” (M) 300// 1,88.10" 1,92 //1,19.10"% || 7.10*? s.m?
lions (PA) //Nigns (M) 300// 1,88.10" 1,08 //6,81.10" || 4.10" s.m>
|ions+/ Iions_ 1 1,8

Le courant d’ions entrant dans le chargeur est supérieur au 150 pA défini comme nécessaire
pour avoir une charge bipolaire d’aérosol indépendante de la concentration (cf. §V.1).

Le rapport lions / lions évolue de 1 en entrée de le chargeur (a 10 % prés) jusqu’a un facteur
1,8 en sortie de zone de mélange comme attendu d’aprés I'analyse du §V.6.1.2.

Le produit nj,s.T est supérieur a 7.10% s.m’ pour les ions positifs et supérieurs a 4.10%s. m?3
pour les ions négatifs. D’aprés |'analyse du paragraphe V.6.1.1, le produit nj..T est au
minimum de 5.10" sm?® (4.10"%/0,8). Nous confirmerons grace aux mesures

aérosols (cf. §VI.3.4) que le produit njs.T réel est supérieur au 6.10% s.m™ requis pour la

neutralisation.
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V.7. Conclusions
Apres avoir défini les conditions de mesure des courants d’ions bipolaires en post-DBD, les
courants d’ions et les profils de densités d’ions (i.e. les conditions de charge des aérosols)
ont été caractérisés a I’équilibre selon les parametres électriques et hydrodynamiques.
Dans un premier temps, pour une géométrie donnée, l'influence de deux des parametres de
régulation (tension et débit de gaz) sur les courants d’ions en post-DBD est caractérisée. La
tension controle le champ de Laplace, le nombre d’ions produits par unité de temps, les
températures de surface et de gaz ainsi que les champs électriques dans la décharge et en
post-décharge qui régissent I'auto-organisation des filaments et la collection des ions. A
tension croissante, les courants d’ions mesurés dans cette géométrie augmentent de +50 pA
a +250 pA. Ces résultats sont cohérents avec I'augmentation du nombre d’ions produits par
unité de temps et I'augmentation des températures qui limite la recombinaison. L’évolution
des courants d’ions selon la tension dépend du nombre de rideaux de filament, i.e. du mode
d’auto-organisation des filaments. Cela confirme [I'importance des processus
électrostatiques dans le transport des ions.
Le débit contréle I'entrainement des ions et donc le temps de transit des ions en post-DBD.
Les courants d’ions pour les géométries fixées varient entre 0 et 250 pA, pour des débits de
0 a 8L.min™. Les tendances observées dans le chargeur sont cohérentes avec un nuage
homogene d’ions bipolaires dans le chargeur.
L’évolution des tendances des courants d’ions selon le débit et de la tension nous permet de
confirmer que le transport des ions résulte d’'une compétition électro-hydrodynamique.
Dans un second temps, I'étude selon la distance inter-diélectriques montre que I'extraction
des ions de la décharge par répulsion électrostatique n’est probablement pas négligeable
devant I'entrainement par le flux de gaz.
L'augmentation de la distance inter-diélectriques qui affecte les propriétés (en particulier la
charge par filaments) des filaments unitaires et donc leur répartition spatio-temporelle et les
processus de collection électrostatique et par diffusion permet d’augmenter les courants
d’ions quel que soit le courant de décharge a débit fixé ou le débit a courant de décharge
fixé. Ce résultat est induit par la diminution de la collection électrostatique dans I'espace
inter-diélectriques d’une part et également par 'extraction des ions de la décharge liée au

gradient de densité de charges dans la décharge qui affecte le champ électrique et donc la
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dérive électrostatique dans le sens du flux d’autre part. Les courants d’ions augmentent d’un
facteur 4 lorsque la distance inter-diélectriques passe de 0,5 a 1,6 mm. La distance inter-
diélectriques de 1,6 mm est donc retenue pour le chargeur, dont la tension créte maximale
de fonctionnement doit rester inférieure a 10 kV.
L’étude des décroissances des courants d’ions selon le temps nous permet de conclure que
dans l'espace inter-diélectriques, le mécanisme dominant les pertes d’ions est la
précipitation électrostatique alors qu’en post-diélectrique, le mécanisme dominant est la
recombinaison. En outre, cela prouve que les ions, initialement répartis sous la forme de
nuages unipolaires séparés dans la décharge, forment un nuage homogene d’ions bipolaires
dans le chargeur.

En résumé, les évolutions des courants d’ions selon la tension, le débit et le temps de
transit permettent de démontrer que :
- la production par la décharge est controlée par la charge par filament et la répartition
spatiale et temporelle des filaments par demi-période (i.e. du mode d’auto-organisation des
filaments)
- le transport des ions résulte d’un couplage EHD. Les ions sont entrainés en post-DBD par
convection hydrodynamique. De plus I'extraction des ions de la décharge s’effectue par
répulsion coulombienne et par diffusion.
- la décroissance des densités d’ions résulte d’abord de la collection électrostatique aux
parois dans la DBD comme dans l'espace inter-diélectriques en post-DBD ou les nuages
d’ions unipolaires se mélangent, puis de la recombinaison dans le nuage bipolaire ainsi
formé a I'entrée et dans une moindre mesure de la diffusion dans le chargeur post-DBD.
Enfin, le produit nj,,.t estimé dans les conditions retenues est supérieur a 5.10% s.m>. La
caractérisation de la charge des aérosols au chapitre VI, confirmera que ce chargeur
bipolaire permet de neutraliser 'aérosol fortement concentré (>10’ cm®) c’est-a-dire que le

produit njn.T réel est bien supérieur a la valeur de 6.10" s.m>

requise. Par ailleurs, le
rapport du courant d’ions positifs sur le courant d’ions négatifs est ajustable entre 0,5 et 2
selon la tension et le débit. Ainsi, la charge moyenne des aérosols peut étre contrblée

simplement par la tension appliquée a la décharge.
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VI. Charge bipolaire d’aérosol en post-DBD

Ce chapitre est dédié a la définition des conditions de fonctionnement du chargeur post-DBD
utilisé comme neutraliseur pour la granulométrie d’aérosol.

La premiere partie permet d’introduire le principe de mesure granulométrique basé sur la
mesure des distributions de mobilités d’aérosols neutralisés et de valider les méthodes de
mesures de distribution de charge des aérosols.

La seconde partie présente les distributions de charge mesurées en post-DBD sur des
aérosols monodispersés pour définir les conditions de fonctionnement adaptées aux
granulometres commerciaux sans modification des logiciels d’inversion mobilité-diametre.
Enfin, dans les conditions retenues, la comparaison des distributions de taille d’aérosols
unimodaux mono- et poly-dispersés, polymodaux et atmosphériques entérine l'intérét du

chargeur bipolaire post-DBD pour la granulométrie a des concentrations de 10* 34 10’ cm™.

VI.1. Principe de la granulométrie par mesure de mobilité électrique

Cette méthode par analyse différentielle de mobilité électrique (ADME) est la plus utilisée

pour la granulométrie d’aérosol submicroniques. Elle implique cing étapes :

- L’aérosol est chargé par collection d’ions gazeux afin de maitriser la distribution de
charge bipolaire et donc de mobilité de particule pour chaque diametre.

- L’aérosol est séparé par gamme de mobilité sous champ électrique controlé.

- Les concentrations d’aérosols sont mesurées en fonction de la mobilité.

- Inversion de données :

a) Les mobilités sont converties en diameétre de particules monochargées.

b) la concentration d’aérosols mesurée par gamme de mobilité (3) correspondant a des
gammes de diamétres de particules monochargées (4), est corrigée par la fraction de
particules monochargées du diametre sélectionné, selon la loi de charge de Wiedensholer,
prise en référence.

c) Pour chaque gamme de diametre/mobilité, les concentrations sont corrigées pour rendre

compte des fractions d’aérosols plus « gros » mais multichargés de méme mobilité et selon

le granulometre, des pertes par diffusion dans le systéme.

Ainsi, un neutraliseur idéal permet de maitriser les fractions neutres, mono, bi, tri-chargées

de particules (distribution de charge) pour chaque diameétre, indépendamment des

propriétés de I’aérosol (nature, concentration, charge initiale, poly-dispersion, ...).
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Apres la mesure des courants d’ions en entrée de neutraliseur (cf. chapitre V), I'état de
charge (<g> et dny/dq,) en sortie de neutraliseur est présenté ici selon les conditions de
fonctionnement de la décharge (surtension et /ou Courant de décharge). L’étude est menée
dans la géométrie retenue pour atteindre les seuils de nionst et controéler le rapport lions /lions
(cf. §V.6.2), c’est-a-dire pour limiter les pertes et la recombinaison pendant le transport des
ions de la DBD au chargeur, injecter des courants d’ions positifs et négatifs maxima dans le

chargeur (Nions.T Max) et controler le rapport lions /lions  (cf. §V.6.2).

VI.2. Validation de la méthode de mesure sur le neutraliseur de référence
Ce paragraphe présente les méthodes de détermination des distributions de charge selon le
diamétre a partir de deux parametres, la charge moyenne (<g>) mesurée et I'écart-type (o)
théorique ou mesuré.

VI.2.1. Distributions gaussiennes de charge
Les distributions de charge peuvent étre représentées comme des distributions de forme
gaussienne (cf. validation Annexe 10 ). La distribution Gaussienne s’écrit sous la forme :
n _(g-<g>)?

fq= 1 =f<q>*e( 2.7 )

Ntot

Avec f, la concentration (ou fraction) modale du mode q fois chargé, <g>: la charge
moyenne de la distribution, o I'écart type de la distribution et f_,- la hauteur du maximum
de la distribution.

+

La fonction de distribution de charge normalisée ()X q = 1), en assumant qu’il est

possible de substituer la somme par l'intégrale, s’écrit alors :

n 1 _(g=<q>)*
f;] = q = % e( 2.0 )
Niot  0.V2T

Pour construire I'ensemble de la distribution, il faut donc déterminer <g> et o.
Pour un diametre de particule donné, a [I'état stationnaire (c'est-a-dire pour
Nion. T > 6.1065.cm’3) lorsque la distribution de charge en sortie de neutraliseur est
indépendante des propriétés initiales (concentration, charge et taille) de I'aérosol.

- L'écart type o dépend de la température et du diamétre de I'aérosol.

- La charge moyenne <q> dépend du diameétre et des conditions de charge (Tyq;;

+ + - -
Nions -Zions /nions -Zions )
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Pour décrire les distributions de charge des particules d’une taille donnée en sortie de
neutraliseur, deux distributions de charge sont principalement prises en référence :

- la distribution de Boltzmann (a densités et mobilités d’ions positifs et négatifs égales
cf. 1.1.3.2.a), prévoit une charge moyenne nulle quel que soit le diametre,

- la loi de Wiedensolher est plus réaliste car elle prend en compte le rapport des
mobilités d’ions positifs sur négatifs de 0,85 (cf. 1.1.3.2.a). La charge moyenne est négative et
proportionnelle au diametre (par exemple : <q>s500,m=- 0,58). C'est la loi de charge utilisée
dans les granulomeétres, qui décrit le mieux les distributions de charge mesurées en sortie
d’un neutraliseur radioactif. En effet, les écarts entre les concentrations modales mesurées
avec une source radioactive et calculées avec la loi de Wiedensohler restent inférieurs a
10%, quelle que soit la taille des particules inférieure a 1 um et pour des concentrations de

10" cm (cf. §V1.2.2).

VI.2.2. Méthodes de détermination des distributions de charges
Deux stratégies sont envisageables. Il est possible de recalculer la distribution de charge
extrapolée a partir du spectre de mobilité (3 méthodes du § VI.2.2.1). Par ailleurs, dans
I’hypothése de I'EQS conduisant a des distributions de charges gaussiennes, o est connu et
les mesures sont utilisées pour déterminer <g> (2 méthodes du § VI.2.2.2).
V1.2.2.1. Par mesure des mobilités positives et négatives

En raison des recouvrements de mobilité des modes mono et multi-chargés qui empéchent
I’évaluation de la concentration de particules mono, bi, tri chargées d’une taille donnée,
cette méthode ne s’applique que pour un aérosol monodispersé. Elle implique 2 étapes :

- La premiére consiste a déterminer pour un aérosol de diamétre donné, la distribution
de charge non-normalisée (en cm?; o n,) selon le nombre de charge par particule.

- La deuxieme étape consiste a normaliser la distribution de charge non-normalisée

afin d’obtenir la distribution de charge par particule.
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Figure VI-1 : étapes du traitement de données permettant d’estimer la distribution de charge

a partir de la distribution de mobilité électrique d’aérosol

La premiere étape est présentée sur la Figure VI-1 et résuméeici :

1 mesure de la distribution de mobilité a I'aide d’'un ADME

2 report des hauteurs des modes relatives au concentration d’aérosol mono-, bi- et tri-
chargé selon le nombre de charge sur I’aérosol pour les polarités positives et négatives

3 prise en compte du recouvrement entre les modes

4 ajustement lié aux conditions de mesure (I’évolution de la concentration d’aérosol ;

différence d’alimentation de ’ADME pour la polarité positive et négative)

Trois méthodes peuvent étre utilisées pour reconstruire les distributions de charge

normalisées a partir de la distribution de charge non corrigée (extrapolée a partir de la

distribution de mobilité mesurée).

e |apremiere méthode repose sur I’"hypothése que la distribution de charge est voisine

de la distribution de Wiedensohler. Ainsi, la concentration du diameétre modal est
recalculée en divisant la valeur de concentration monochargée par la fraction donnée
par la loi de Wiedensohler. Ensuite les valeurs de concentration des modes bi- et tri-
chargé sont divisées par la concentration du diametre modal pour remonter aux
fractions d’aérosol bi- et tri-chargés. Le principal inconvénient de cette méthode est

que si la distribution est éloignée de la distribution de Wiedensohler les fractions
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recalculées sont fausses et il est donc nécessaire d’effectuer la mesure de la
granulométrie avec le neutraliseur de référence (Kr).

La seconde méthode est un ajustement Gaussien. Elle s’applique lorsque les
concentrations d’aérosol mono-, bi- et tri- chargé ne sont pas corrigées entre les
spectres de mobilité positive et négative. Dans ce cas, deux hypothéses sont

utilisées :

- les distributions de charge sont représentées par une unique gaussienne normalisée

identique pour la polarité positive et négative. Cette gaussienne possede une charge

moyenne a ajuster et un écart type donné par la loi de Gunn (cf. § 1.1.3.2.a pour un aérosol

supérieur a 100 nm),

- seul le facteur entre la distribution normalisée et la distribution de charge non-normalisée

selon la charge est modifié entre les polarités positive et négative.

Deux gaussiennes sont alors construites de méme charge moyenne (ajustée a I’'ensemble des

mesures dans chaque polarité), de méme écart type et dont les hauteurs sont adaptées

selon la polarité (également ajusté aux mesures dans chaque polarité). Il s’agit ici d’un

traitement manuel de la distribution qui rend cette méthode longue et imprécise car

dépendant de la précision de I'opérateur.

1)
2)

3)

4)

La troisieme méthode est un ajustement parabolique du logarithme de la distribution
de charge. En effet, le logarithme d’une fonction gaussienne est un polynéme d’ordre
2 i.e. une parabole. Les étapes sont les suivantes :

les logarithmes des hauteurs (i.e. des concentrations modales) sont calculés,

une parabole est ajustée sur la fonction du logarithme des hauteurs selon le nombre
de charge a I'aide des courbes de tendance Excel

les parameétres de la gaussienne sont recalculés a I'aide des parameétres de cette
parabole (cf. Annexe 10)

la gaussienne est normalisée pour remonter a la distribution de charge

Les principales limites de cette méthode sont liées a la stabilité de |'aérosol et sur la

correction du recouvrement des modes de la distribution de mobilité.
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V1.2.2.2. Par estimation de <q> a o fixé
En supposant I'EQS qui conduit a des distributions de charges gaussienne, o est connu et les
mesures sont utilisées pour déterminer <g> L’écart-type est supposé égal a I'écart-type de la

distribution de charge prévu par Gunn, le carré de I’écart-type proportionnel au diametre
sécrit: o2 = —Znsojzp il
Les charges moyennes sont déterminées par 2 méthodes :

- sur les hauteurs +1 (concentrations modales des modes +1 et -1 des distributions de
mobilités électriques). Le principe est de mesurer, pour un diameétre donné, la
concentration d’aérosol monochargé positif (h.1) et négatifs (h.1). Si la distribution est
gaussienne, en suivant le principe de Gunn la charge moyenne (<g>) s’écrit sous la

o2 hi1
forme : <g>=—In(—
- par mesure de l.eta I'électrometre : Le principe est de mesurer en paralléle le courant

net de charge (électrométre) et la concentration d’aérosol en sortie de chargeur. La

Inet

charge moyenne (<g>) s’écrit sous la forme : <g> =
eQMNgérosol

VI.2.2.3. Conclusion
Six méthodes ont été testées pour déterminer la distribution de charge d’aérosol, parmi
lesquelles, deux sont rejetées :

1) la détermination de distribution de charge par approximation de la loi de Wiedensohler
car la charge moyenne en post-DBD peut-étre tres différente de la loi de Wiedensohler,
avec un écart de charge moyenne entre la distribution en post-DBD et la loi de
Wiedensohler supérieur a 1 charge par particule.

2) La mesure des courants d’aérosol positifs et négatifs car cela impose de développer un
ESP blindé sensible a 1 pA, pour des aérosols de taille comprise entre 10 nm et 1000 nm.

Ainsi, les mesures de charge seront obtenues par les méthodes comparées ci-dessous.
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VI.2.3. Comparaison des méthodes de détermination des distributions de
charge avec le neutraliseur de référence
Les quatre méthodes d’évaluation des distributions de charges retenues sont comparées en
sortie du neutraliseur radioactif de référence (¥Kr) :
1) Ajustement gaussien a partir de deux gaussiennes positives et négatives, mesurées.
2) Mesure des distributions de mobilité positive et négative puis ajustement polynomiale
sur le logarithme de la distribution de charge corrigée (cf Figure VI-1) non normalisée
3) La détermination de la charge moyenne par comparaison des concentrations d’aérosol
+1 et -1 d’un diametre donné en sortie D’ADME.

4) La mesure du courant net a I'électrométre.

Les tests sont effectués avec un aérosol de DEHS d’un diametre de 533 nm dans 'azote. La
source Kr est placée entre I'ESP et le chargeur post-DBD. Le schéma du montage est

présenté sur la Figure VI-2.

0.3 Ipm CNC
N2
SLG Ay ESP 1 Kr 0.31pm oiy, électrométre
/ chargeur
Bl sec et Pl Y
ﬁi% _,-\"’ > - \'-__
A pepoer |- 03w e3lem N ApmE

Figure VI-2 : montage de validation des méthodes de mesure de charge d’aérosol

Les charges moyennes et les carrés des écart-types obtenus pour ces quatre méthodes sont
présentés dans le Tableau VI-1.

Tableau VI-1: comparaison de <q> et o obtenue selon la méthode de traitement de données pour d,
=533nm, n,"= 2,8 10° cm”, Quot n2vair= 0.6 Ipm

Méthode <g> o?
Wiedensohler /Gunn (dans Iair) -0,76 4,68
Boltzmann 0 4,68
1) Ajustement Gaussien manuel a partir des distributions + et - -0,35 4,7
2) Ajustement Gaussien par parabole -0,37 4,69
3)n"™ /n? -0,33 Hyp : 4,68
4) Lt -0,18 Hyp : 4,68

Les trois méthodes basées sur la mesure ADME donnent une charge moyenne
de -0,35+ 0,02 avec un écart-type identique a I'écart-type théorique. La charge moyenne
mesurée pour du Krypton dans |'azote est 50% en deca de la charge théorique prévue par

Wiedensholer pour du Polonium dans I'air et résulte principalement de la nature des gaz.
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La charge moyenne a partir du courant net présente une valeur moyenne de -0,18. Le
courant mesuré a I'électrométre dérive de -15,5 fA a -27 fA soit une variation de charge
moyenne de -0,14 a -0,24. La valeur utilisée pour le calcul est la moyenne du courant
pendant la variation. La variation peut s’expliquer par I'augmentation de la concentration et
une modification des conditions de charge, car les concentrations modales de particules
monochargées dérivent également en sortie dADME (la polarité positive/négative diminue/
augmente).

Ces quatre méthodes donnent des charges moyennes et des écart-types cohérents et
peuvent donc étre utilisées pour définir la distribution de charge d’'un aérosol
monodispersés. En effet, I'écart entre la charge moyenne déterminée a partir des mesures
avec ’ADME et I’électrometre entraine un écart inférieur a 13 % sur les modes mono-, bi- et
tri-chargé de particule de 550 nm. Cet écart est du méme ordre que |'écart reporté ci-
dessous entre les distributions de charge mesurées en sortie d’ADME et la distribution de
charge de référence de Wiedensholer utilisée pour I'inversion des distributions de mobilité
en distributions de taille dans les appareils granulométriques sur le marché. En effet, les
granulometres basés sur la mobilimétrie d’aérosols neutralisés les plus couramment utilisés,
reposent sur un algorithme d’inversion de données mobilimétriques en distribution
granulométrique basée sur I'approximation de Wiedensohler.

La méthode 2 est appliquée sur un aérosol de DEHS de 550 nm avec un neutraliseur de
référence (source Kr TSI 3077, agé de 5 ans) et les résultats sont comparés a la loi théorique

de Wiedensolher (Figure VI-3).
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Figure VI-3 : distributions de charge obtenues par la mesure (Kr) et par Wiedensohler avec les
barres de tolérance a 5%

135



Sur la Figure VI-3, la distribution de charge mesurée est décalée vers les charges positives
par rapport a la distribution de charge calculée par I'approximation de Wiedensohler
(correspondant a la distribution de charge des neutraliseurs radioactifs). Dans le neutraliseur
de référence, cela induit un écart sur les fractions mono-, bi-, tri-... chargées inférieur a 10%.
Pour remplacer le neutraliseur radioactif par notre neutraliseur post-DBD sans avoir a
modifier le programme d’inversion de données, il faut que les écarts sur les fractions mono-,
bi-, tri- chargée soit inférieurs a 10% par rapport a la distribution de charge théorique
calculée par I'approximation de Wiedensohler. Par ailleurs, la fluctuation de la charge en
post-DBD doit conduire a une fluctuation des concentrations modales inférieure a 10 %.
A ce stade, il convient de souligner que les conséquences sur la granulométrie reconstruite,
en considérant que I'aérosol est chargé suivant la loi de Boltzmann mais inversée a partir de
la loi de Wiedensohler (écart de distribution de charge réelles et de Wiedensholer utilisée
pour inverser les données mobilités-diameétres), présentées en Annexe 12 et résumées ci-
dessous, confirment ces résultats.

La granulométrie obtenue avec un aérosol monodispersé, chargé suivant la loi de Boltzmann
et inversée a partir de la loi de Wiedensohler présente le méme mode mais comporte deux
différences par rapport a la granulométrie source: la hauteur du mode principal est
supérieure a la hauteur du mode de la granulométrie source et un épaulement pour les
diameétres inférieurs. Pour ce test, |’écart sur la hauteur de mode est de I'ordre de 20%. La
hauteur de I’épaulement n’excede pas 10 % de la valeur du mode et peut donc étre négligé.
De méme pour un aérosol unimodal, cet écart de distribution de charge réelles et de
Wiedensholer utilisée pour inverser les données mobilités-diametres, conduit a un décalage
de 2% vers les diametres plus fins.

Limites des méthodes et choix des méthodes retenues

Les deux types de mesure sont affectés par la précision des débits. De plus, la sensibilité des
mesures a I’ADME ne permet de mesurer que les concentrations des aérosols de charge
proche de la charge moyenne (Qmax mes = * 4 charges) en deca de 750 nm, diamétre de
coupure de l‘impacteur d’entrée alors que I'électrometre integre I'ensemble des aérosols.
Enfin, le calcul de la charge moyenne a partir du courant moyen mesuré a I'électrometre
nécessite la mesure de la concentration, elle-méme entachée d’incertitude. La premiere

méthode de détermination des distributions de charge par ajustement Gaussien manuel a
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partir des distributions de mobilité des aérosols positifs et négatifs est moins précise et n’est
pas retenue. Seules les 3 derniéres méthodes (notées 2, 3 et 4 au Tableau VI-1) seront

comparées.

VI.3. Charge bipolaire d’aérosol en post-DBD
Apres description des conditions expérimentales, nous montrerons comment la tension
appliquée a la DBD permet de contrOler la charge moyenne. Dans des conditions de
fonctionnement du neutraliseur post-DBD retenues, nous établirons les relations <g> et o en
fonction de d, en utilisant des aérosols monodispersés.
VIL.3.1. Introduction

Les mesures de charge bipolaire d’aérosol sont réalisées avec le montage de la Figure VI-4 :

N2
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SLG 0.3lpm CNC
Air sec et " 7
Yy 1 2 3

filtré /f;- T 03lpm e : ) } électrométre
2y “ 3
—1 nébuliseur i o X Chareeur 0.3 lpm

Xs \ g
Air sec et 03 |V bipolaire e
.3 lpm
™, ,
. ADME

filtré

—

GBD

Figure VI-4 : schéma du dispositif expérimental pour les mesures aérosol

Pour toutes les mesures, le débit d’air dans la décharge est de 0,3 L.min™, le débit d’aérosol

est de 0,3 L.min™". La dilution est prise en compte dans tous les résultats présentés.

1) L'aérosol est injecté perpendiculairement au flux d’ions par une fente de 5 mm sur 5 cm.
Le temps de charge dans ce chargeur de forme trapézoidale (5 cm en entrée et 1,5 cm en
sortie, de longueur 9,5 cm et de hauteur 1,75 cm, soit un volume de 54 cm3) estde 5.4 s.

La distribution de charge évolue en sortie de neutraliseur du fait d’ions résiduels et des
pertes de particules chargées pendant le transit du neutraliseur jusqu’aux appareils de
mesure pour des temps de parcours suivants :

2) 0,5 s dans la voie commune a 0,6 L.min™* via 40 cm de tube souple conducteur (10 Q.cm'l)
de diamétre 4 mm, terminé par une connexion en T perpendiculaire.

3) 0,3 s, vers I'électrometre 4 0,3 L.min™ via 12 cm de tube métallique (d=4 mm) 3 la masse.

4) 0,4 s avant I'impacteur d’entrée du mobilimétre via 15 cm de tube (d=4 mm) a la masse.

5) 0,4/0.3 s ou 1,13 s dans le mobilimeétre, soit via 15/ 13 cm de tube métallique (d=4 mm) a

la masse, soit via 45 cm de tube téflon (d=4 mm).
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Deux réacteurs DBD ont été caractérisés ; le premier (réacteur 1, dyep = 1,6 mm) est la source
d’ions présenté au § V.6.2.2. La tension maximum de fonctionnement est 17 kV a cause de
I’enceinte métallique a 5 mm de I’électrode polarisée.
Le second (réacteur 2) est modifié¢ en éloignant les murs métalliques d’enceinte de
I’électrode polarisée a la haute tension pour pouvoir augmenter la tension jusqu’a 20 kV.
L’évolution des distributions de charge avec la tension appliquée, la concentration d’aérosol
et le diameétre de 'aérosol sont représentées a I'aide des valeurs de charge moyenne et
d’écart-type. L'écart-type est obtenu par ajustement d’une parabole sur le logarithme des
distributions non normalisées (cf. §VI.2.2) et la charge moyenne par trois méthodes :
- par mesure des distributions de mobilité positive et négative puis ajustement polynomiale
sur le logarithme de la distribution de charge corrigée (cf. Figure VI-1) non normalisée.
- par comparaison des concentrations d’aérosol +1 et -1 d’un diamétre donné (ADME a V
cst).
- par la mesure du courant net a I'électrometre.

VI.3.2. Controle de la distribution de charge par la tension de la DBD
A débit fixe, le rapport des courants d’ions positifs sur négatifs lions /lions dans le chargeur est
contrélé par la tension appliquée et par la distance inter-diélectriques (cf. § V.6.2.1). Dans le
réacteur 1 a 1 L.min™, pour des AV croissants de 0 a 0,5 kV, le rapport entre courants d’ions
positifs et négatifs augmente de 0,9 a 1,6 puis diminue jusqu’a 0,9 pour des AV croissants de
0,5 kV a 1 (cf. Figure V-11). Par principe, la charge moyenne des aérosols devrait suivre la
méme tendance (cf. §VI.3.3.3) malgré un débit de 0,3 L.min* dans la décharge.
La Figure VI-5 : présente la charge moyenne et le carré de I'écart type (en raison de la
proportionnalité avec d, cf. équation 1I-2) en fonction de la tension pour un aérosol de
550 nm a N, entre 1,4.10° cm™ et 4.10° cm™ pour les 2 réacteurs DBD (1 et 2 cf. §VI.3.1). Il
convient de souligner que ces trois méthodes donnent des charges moyennes identiques a

+/-0,2.
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Figure VI-5 : <g> et o° selon la tension pour un aérosol monodispersé de 550 nm

Dans le réacteur 1, la charge moyenne augmente pour des AV croissants jusqu’a 0,5 kV tout
comme le rapport des courants d’ions positifs sur négatifs lions /lions (cf.§ V.6.2.1)

La charge moyenne dans le réacteur 2 diminue sur toute la gamme AV ce qui nous renseigne
sur le rapport lions /lions (NON mesuré dans ces conditions). Tout comme la distance inter-
diélectriques affecte le rapport lions /lions , 1a tension de la DBD, les masses qui entourent la
décharge affectent le champ électrique dans I'espace inter-diélectriques et permettent de
contrdler le rapport lions /lions €t donc la charge moyenne de I'aérosol.

La variation de l'écart-type de la distribution avec la tension traduit des différences de
condition de charge impliquées par des profils de densités d’ions positifs et négatifs, des
profils de température du gaz et des profils de champ électrique inhomogéenes dans le
chargeur. De plus, lorsque la température d’électrode augmente de 20 a 100 °C (a cause de
I"augmentation de la puissance de 1 a 12 W sur I'ensemble de la gamme de tension étudiée,
cf. IV.4), la température du gaz dans le neutraliseur augmente dans une moindre mesure a
0,3 L.min™ jusqu’a 50°C et I'écart type de la distribution de charge augmente.

Enfin, pour I'application, la charge moyenne doit étre la plus proche possible de la loi de
Wiedensohler. Ces conditions sont réunies dans le réacteur 1 pour un AV de 0,12 kV qui
permet de limiter le chauffage du gaz dans le neutraliseur a moins de 10°C au-dessus de la
température ambiante. Ce sont les conditions de fonctionnement retenues pour le

neutraliseur post-DBD dont les résultats sont présentés ci-dessous.
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VI.3.3. Neutralisation et lois de charge en post-DBD
V1.3.3.1. Concentration d’aérosol (np)
Les neutraliseurs commerciaux permettent de neutraliser des concentrations d’aérosols
jusqu’a 10’ cm™. C’est-a-dire que la distribution de charge d’un aérosol d’une taille donnée
dp est indépendante de la concentration en dega de 10’ cm™. La Figure VI-6 : représente la
charge moyenne et le carré de |'écart-type de la distribution de charge d’un aérosol

monodispersé en fonction de la concentration d’aérosol.

1 9 —.<q> Wiedensohler (1988) <g>mesure 6 1 o? Gunn (1955)
0.8 4 ajustement sur <q>(d;) @ par ja distribution de charge o’ mesure 514 532
0.6 4 A parle rapport des 51 4\
) concentrations monochargés 550
] 0.4 1 4 par la mesure du courant net 4 4 514
E 0.2 A o
532 2 i
= B g r o2 3
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aos] [TTHMA e 2 -
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A
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-3 -3
n, (cm=) n, (cm?3)
n,(cm™) 6 10 1,4 10° 1.55 10° 1.70 10° 2.10 10°
d, (nm) 514 550 514 532 550

Figure VI-6 : a) <q> et b) o® d'un aérosol monodispersé selon n, ; AV = 0,12 kV

Les carrés des écart-types des distributions de charge (Figure VI-6 : b) extrapolées a partir
des distributions de mobilité sont proches (écarts inférieurs a 10 %) des valeurs attendues
(4,63 ; 4,79 et 4,95 pour d, = 514, 532 et 550 nm respectivement). La charge moyenne de la
distribution fluctue autour d’une valeur moyenne avec un écart inférieur a 0,2 charges par
particule pour un diamétre de 550 nm, indépendamment de la concentration (Figure VI-6 :
a). Ces écarts peuvent s’expliquer, par une fluctuation des conditions de charge et la
résolution des méthodes de mesure.

Il est important de signaler que ces écarts ne sont pas critique en termes de granulométries

comme le démontre la Figure VI-7 :
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Figure VI-7 : granulométrie d’aérosol monodispersé pour n,= (a) 6 .10%et (b) 2.10°cm

Le principal résultat est que quelques soit I'aérosol monodispersé, le diametre modal de la
granulométrie obtenue avec le neutraliseur DBD est identique au diametre modal mesuré
avec le neutraliseur de référence.

Comme attendu d’apres I'analyse de l'effet de la charge moyenne sur la granulométrie
(cf. Annexe 12 ), le décalage de la charge moyenne par rapport a la charge moyenne de
Wiedensohler entraine l'apparition de modes « supplémentaires » pour des diamétres
inférieurs au diameétre modal qui sont liés aux modes +2, +3 et +4 charges mal corrigés.
Toutefois le rapport d’amplitude entre les modes supplémentaires par rapport au mode
principal est de l'ordre de 1/10. De plus, la prise en compte de la loi de charge du

neutraliseur DBD dans I'inversion de données permettrait de s’affranchir de cet artéfact.

V1.3.3.2. Diameétre modal (dp)
Les lois théoriques prévoient une charge moyenne et un carré de l'écart-type de la

distribution de charge proportionnels au diametre, comme confirmé sur la Figure VI-8 : de

100 a 600 nm.
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Figure VI-8 : a) <g> et b o® selon dp, AV =0,12 kV

Les valeurs de charge moyenne sont comprises entre les valeurs attendues par les lois de
Boltzmann et de Wiedensohler, couramment utilisées pour I'inversion de donnée mobilité =
diametre pour la granulométrie par ADME. Cela confirme I'intérét de ce neutraliseur post-
DBD pour les mesures granulométriques, du fait de la similitude des granulométries
obtenues a partir de ces deux lois de charge (cf. § VI.2.1 et § VI.2.3).

L’écart-type des distributions présente un bon accord avec la loi de Gunn (valide car
dp>100 nm). Dans le neutraliseur post-DBD, la charge s’effectue dans un profil stationnaire
de densités d’ions décroissant (cf. §V.5.2). L'accord entre |’écart-type mesuré et prévu
permet de déterminer les lois de charge sur 'ensemble de la gamme de diametre en
s’appuyant sur la valeur théorique.

Sur la Figure VI-9 les granulométries d’aérosols de 100 (a), 300 (b) et 550 nm sont

représentées apres neutralisation par la source Kr ou par le neutraliseur post-DBD.
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Figure VI-9 : granulométrie d'aérosol pour d,= (a) 100 nm, (b) 300 nm et (c) 550 nm

Pour I’'ensemble des granulométries, le diamétre modal est identique entre le neutraliseur Kr
et le neutraliseur DBD. Les concentrations modales mesurées avec le neutraliseur DBD
présentent des valeurs identiques ou supérieure a celles mesurées avec le neutraliseur Kr, lié
au décalage de la charge moyenne vers les charges positives (cf. §Annexe 12 ). Ce décalage

est également a l'origine du mode fantdme qui apparait sur les granulométries. Ainsi, le
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=-Krnp=1ed4cm-3

—"“'“za\-\,’
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i I
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neutraliseur DBD permet bien de remplacer le neutraliseur Kr.
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VL.3.3.3. Loi de charge
Par analogie avec la théorie de Gunn (cf. §1.1.3.2.a), la loi de charge pour des aérosols de
diametre supérieur a 50 nm prend la forme d’une gaussienne dont I’équation est :
n 1 _(g=<gq>)?
a cel )

f;] = = 2.02
Nt 0.V2W

Deux parametres sont nécessaires pour caractériser cette fonction : la charge moyenne et
I’écart-type. La loi de Gunn définit I’écart-type par :

_ 2megdykpT

e’

2

o =T=300K 9 103 x d,(nm)

Dans la condition de fonctionnement du neutraliseur DBD retenue, la caractérisation des
distributions de charges sur des aérosols monodispersés présentées ci-dessus en post-DBD
(cf. Figure VI-8) permettent d’établir la relation suivante entre la charge moyenne et le
diametre , indépendamment de la concentration (cf. Figure VI-6) :
<q>= —47 107* x d,(nm)

Comme attendu, cette relation est comprise entre la loi de Wiedensohler et de Boltzmann.
Cela confirme l'intérét de ce neutraliseur post-DBD pour les mesures granulométriques, du
fait de la similitude des granulométries obtenues a partir de ces deux lois de
charge (cf. §VI.2.1 et § VI.2.3). En conclusions, les paramétres qui définissent les
distributions de charge en sortie du neutraliseur DBD pour des diametres supérieurs a 50 nm

sont:

<q=47.10"*d,(nm)
0% =9.1073.d,(nm)

VI.3.4. Granulométries d’aérosols neutralisés par DBD et Kr
Une fois les caractéristiques (<qp,> o) de notre neutraliseur post-DBD définies, nous
montrons les granulométries calculées par I'algorithme commercial basé sur la loi de
Wiedensolher a partir des mesures mobilimétriques pour des aérosols unimodaux,
polymodaux et un aérosol atmosphérique.
V1.3.4.1. Granulométrie d’aérosol unimodal polydispersé (64>1,2)

La granulométrie obtenue par neutralisation dans une source radioactive et par la DBD a
AV = 0,12 kV est représentée sur la Figure VI-10 pour (a) un aérosol de sel de 50 nm, d’écart
type géométrique de 1,7 et de concentration 6 10° cm™ et (b) un aérosol d’huile d’arachide
de mode 300 nm, d’écart type géométrique de 1,45 et de concentration 7.10° cm’.
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Figure VI-10 : granulométrie d'aérosol unimodal par nébulisation (a) de NaCl et (b) d’huile

Sur la Figure VI-10 (a), les granulométries avec le neutraliseur Kr et post-DBD sont similaires
avec un écart de concentration modale relatif a I’écart de charge moyenne (cf. §Annexe 12 ).
Pour un aérosol fin (<100 nm), cependant I'erreur commise est inférieure a 5% et donc
négligeable en termes de granulométrie. Ainsi, nous avons démontré que le neutraliseur
post-DBD fonctionne pour des aérosols de diametre minimum d’au moins 20 nm.

Sur la Figure VI-10 (b), les granulométries sont similaires avec un écart de 10 a 50 % sur la
montée. De plus, le mode prévu a 300 nm apparait a 450 nm pour les deux neutraliseurs.
L’écart entre le mode attendu et le mode mesuré est lié a la correction multichargée par
I’ADME. En effet, si la queue de la granulométrie est coupée, les particules multichargées de
diameétre supérieur au diametre de coupure (ici 740 nm) sont partiellement comptées mais
ne sont pas corrigées car la fraction mono chargée n’est pas connue précisément qui
entraine une augmentation artéfactuelle de la concentration pour chaque diametre
correspondant a un multiple du diametre de coupure. Les diametres de coupure des modes
multichargés sont comparés au saut de concentration de la granulométrie sur le Tableau
VI-2.

Tableau VI-2 : position des diametres multichargés pour le diametre de coupure de '’ ADME

Mode Diametre de coupure Position du saut sur la
granulométrie
1 740
2 440 429
3 335 322
4 275 260
5 240 225

Le maximum de la granulométrie et les bosses dans la montée sont artéfactuels et résultent

du traitement de donnée. Toutefois cet artefact n’est pas lié au neutraliseur DBD car un effet
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similaire est mesuré avec le neutraliseur Kr. Ce neutraliseur post-DBD permet donc de
neutraliser des aérosols unimodaux jusqu’a des concentrations 10’ cm™
V1.3.4.2. Granulométrie d’aérosol polymodal

La nébulisation de suspension de billes de polystyrene de 100 nm concentrées conduit a une
distribution bimodale (cf. Figure VI-9). Le mode a 20 nm correspond aux impuretés dans la
solution, le mode a 100 nm aux billes de polystyréne unitaires et le mode a 130 nm a
I'agglomération de 2 billes. La granulométrique obtenue avec le neutraliseur post-DBD
montre une bonne résolution de ces différents modes. Un second test utilisant une

suspension de billes de SiO, de 34 nm treés concentrées est présenté sur la Figure VI-11 .
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Figure VI-11 : granulométrie d’aérosol polymodal utilisant une suspension de SiOx

La granulométrie présente deux modes : un mode a 34 nm (diamétre de la bille) est d’'un

mode plus large a 70 nm correspond a I'agglomération de deux a plusieurs billes.

Sur la Figure VI-11, la comparaison des granulométries réalisées avec le Kr et le neutraliseur

DBD montrent un bon accord sur la valeur des diametres modaux. Comme attendu, la

concentration modale du mode a 70 nm est plus grande avec le neutraliseur post-DBD
qu’avec le Kr. Avec le neutraliseur DBD, le mode a 34 nm est bien résolu mais présente une
concentration plus faible que la concentration obtenue avec le Kr. L'écart est inférieur a
10%. Cela indique que le neutraliseur DBD charge moins bien les aérosols fins (< 50 nm). Cet
effet peut étre la conséquence de la configuration de mélange ions/aérosol ou étre lié au
profil décroissant de densité d’ions. Cependant, cet écart n’est pas critique car I'erreur surla
concentration calculée pour des diamétres inférieurs a 50 nm est tres supérieure a 10 %

(Coquelin, 2013).
Donc le neutraliseur DBD est une solution viable de remplacement des sources radioactives

pour la neutralisation d’aérosol.
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V1.3.4.3. Granulométrie d’aérosol atmosphérique
Dans les conditions de fonctionnement retenues l'intérét de ce neutraliseur DBD pour la
neutralisation d’aérosol uni/polymodaux tests. L'objectif de cette partie est de confirmer les
résultats sur I'aérosol atmosphérique. Un test a été effectué en prélevant I'air ambiant dans
la salle, les granulométries mesurées avec les neutraliseurs de référence et DBD sont

présentées sur la Figure VI-12 :
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Figure VI-12 : granulométrie d'aérosol atmosphérique

La granulométrie de I'aérosol atmosphérique est bien centrée sur le mode agglomération
attendu (autour de 100 nm). Les concentrations des deux granulométries sont identiques a
50 % pres. La concentration d’aérosol étant de I'ordre de 10° cm?, les granulométries
obtenues en 2 minutes ne sont pas statistiquement représentatives (comme le prouve les
variations présentes sur les deux granulométries). Toutefois I'allure moyenne des courbes
est similaire et I'écart de concentration ne dépasse pas 15 % ce qui est tout a fait satisfaisant
en termes de mesures granulométriques.

On notera une légere sous-estimation des particules les plus fines comme déja discuté au

§VI.3.4.2, mais qui n’est pas critique.

147



VI.4. Conclusions
Du fait de la présence d’ions en sortie de neutraliseur et des pertes électrostatiques de
particules chargées, les distributions de charge évoluent de la sortie du neutraliseur jusqu’au
systtme de mesure de concentration par gamme de mobilité (mesurées mais non
présentées). Malgré I'évolution des densités d’ions, le chargeur bipolaire post-DBD permet
de controler la charge moyenne de l'aérosol selon la tension appliquée a la DBD,
indépendamment de la concentration et avec un écart-type des distributions gaussiennes
identique a celui des lois de charge classiques établies a I'EQS.
Les conditions de charge choisies conduisent a une loi décrivant une distribution de charge
comprise entre les lois de Wiedensohler et de Boltzmann. L’écart entre la relation charge
diametre en post-DBD et la loi de Wiedensholer est du méme ordre que I'écart mesuré entre
les distributions de charge mesurées avec le neutraliseur de référence au Kr en sortie
d’ADME et la distribution de charge de Wiedensholer prise en référence pour l'inversion des
distributions de mobilité en distributions de taille, des appareils granulométriques actuels.
Les conditions retenues (débit de 0,3 L.min™ dans la décharge, débit de prélévement
d’aérosol de 0,3 L.min™, AV = 0,12 kV) ont été testées en termes de charge moyenne et
d’écart type de la distribution de charge selon le diamétre et la concentration. Comme dans
les neutraliseurs radioactifs, I’écart type et la charge moyenne de la distribution sont
proportionnels au diametre et indépendant de la concentration au-dessus de 100 nm.
Ainsi, apres détermination des propriétés de la décharge et définition des conditions
d’extraction des ions, I'étude de la charge des aérosols monodispersés permet de conclure
que ce systeme fonctionne comme neutraliseur pour la granulométrie.
D’autre part, I'analyse granulométrique d’aérosol polydispersé nous permet de conclure que
ce neutraliseur peut étre utilisé pour des diametres de 20 nm a 1 um et des concentrations
jusqu’a 10’ cm?, condition requise pour I'application commerciale du chargeur bipolaire en
post-DBD.
Cependant, ce neutraliseur produit de I'ozone et des particules fines qui modifient la mesure
et endommagent le matériel. Afin de s’affranchir ces limites, une alternative a été

développée et brevetée (Borra & Jidenko, 2013).
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Conclusions générales

Ce travail porte sur la production d’ions bipolaires par Décharge a Barrieres Diélectriques
(DBD) et du transport en post-DBD afin de concevoir un neutraliseur d’aérosol pour
remplacer les sources radioactives utilisées dans des appareils de métrologie aérosols.

Afin de contréler les densités d’ions requises pour définir les conditions de charge de
I’aérosol, nous avons commencé par caractériser le plasma qui produit les ions. Dans un
premier temps, nous avons développé différentes méthodes de caractérisation de la
décharge. Les deux principales méthodes basées sur I'analyse du cycle de Lissajous
concernent

(i) la détermination du facteur correctif qui permet d’évaluer le courant « réel » dans
I'intervalle gazeux a partir du courant mesuré

(i) le courant moyen de décharge dans le gaz relatif au nombre de charges produites par
le plasma par unité de temps.

Nous avons également établi des protocoles de mesures fiables (a I’équilibre, hors bruits de
fond, reproductibles) afin de caractériser la charge moyenne par filament, le courant moyen
de décharge, la puissance et les températures d’électrode et de gaz.

Pour diminuer la puissance consommée et augmenter |'efficacité d’extraction des ions
(rapport du courant d’ions mesuré en post-décharge sur le courant de décharge), nous avons
choisi de travailler avec des électrodes cylindriques de 4 mm de diamétre.

Comme pour des DBD a électrodes planes, le champ électrique (somme des champs de
Laplace, de polarisation et de charge d’espace) contrOle les propriétés de la décharge
(plasma filamentaire, répartition spatiale et temporelle des filaments, caractéristiques des
filaments, couplages électro-thermiques). En particulier, les filaments sont distribués dans le
temps et |'espace inter-diélectriques selon trois modes d’auto-organisation. A tension
croissante, les filaments s’alignent sur un rideau dans le plan de symétrie du systéme, sur
deux de part et d’autre du plan de symétrie, puis sur ces trois rideaux.

Nous confirmons dans ce systeme, les couplages électrothermiques déja décrits en
géométrie plan-plan qui contrélent la température du gaz. La température affecte le
transport des ions et donc les variations de densité d’ions en post-décharge et peut modifier

les propriétés de I'aérosol a neutraliser.
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Dans une bi-DBD avec des électrodes de 4 mm de diamétre et de 3 cm de long, les
caractéristiques électriques de la décharge pour des distances inter-diélectriques dyq, de 0,5
a 1,6 mm et des surtensions de 0 a 3 kV au-dela de la tension d’extinction sont les suivantes :
- la charge par filament qui varie de 0,1 et 0,9 nC selon dy,p, correspond a la production
locale et pulsée de charges (0,1-0,01 cm® pendant 10 ns a 10%® Hz),

- le courant de décharge varie de 1 a 8 mA selon AV et traduit la production de charge par
unité de temps,

- la puissance, qui évolue de 1 a 14 W selon dyqp et 4V, est relative a I'énergie consommée et
controdle les températures des surfaces et du gaz.

Apres avoir développé un séparateur électrostatique et défini un protocole de mesure, les
courants d’ions positifs et négatifs, |'efficacité d’extraction des ions ainsi que les profils de
densités d’ions en post-DBD et les conditions de charge des aérosols ont été caractérisés a
I’équilibre selon les parametres électriques et hydrodynamiques.

Dans un premier temps, les influences de la tension et de la distance inter-diélectriques sur
les courants d’ions en post-DBD ont été caractérisées. A débit constant, les courants d’ions
augmentent avec la tension, de +50 a +350 pA selon la distance inter-diélectriques. Le débit
de gaz affecte I'entrainement des ions et le temps de transit en post-DBD. Selon la
configuration de mesure des ions, les courants d’ions maximum jusqu’a 0,6 nA et 2,5 nA,
pour des débits de 0 a 8 L.min™. Les évolutions des courants et de I'efficacité d’extraction
des ions avec la surtension démontrent que :

- la production par la décharge est controlée par la charge par filament, la répartition
spatiale et temporelle des filaments par demi-période (i.e. du mode d’auto-organisation des
filaments) et de la fréquence du signal de tension. Dans cette étude, la production d’ions par
photo-ionisation et par désexcitation de métastable est considérée comme négligeable.

- le transport des ions résulte d’un couplage EHD. Les ions sont entrainés en post-DBD par
convection hydrodynamique, dérive électrostatique et par diffusion,

- la décroissance des densités d’ions résulte d’abord de la collection électrostatique aux
parois dans la DBD comme dans l'espace inter-diélectriques en post-DBD ou les nuages
d’ions unipolaires se mélangent, puis de la recombinaison dans le nuage bipolaire ainsi
formé a I'entrée dans le chargeur post-DBD et dans une moindre mesure de la diffusion.
L'augmentation de la distance inter-diélectriques qui affecte les propriétés des filaments
unitaires et leur répartition spatio-temporelle a I'origine de I'extraction électrostatique des
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ions de la décharge ainsi que les processus de collection aux parois permet d’augmenter les
courants d’ions quelle que soit la surtension. La distance inter-diélectriques optimale de
1,6 mm est donc retenue, pour ne pas dépasser la tension maximale de fonctionnement de
la DBD du chargeur (U < 10 kV).

Enfin, le produit nj,,.T estimé dans les conditions retenues est supérieur a 5.10% s.m>et le
rapport du courant d’ions positifs sur négatifs en entrée du chargeur est contrélé par la
tension et le débit. Ainsi, la charge moyenne des aérosols peut étre contrélée simplement.

La derniére étape de I'étude, nous permet de démontrer que ce chargeur bipolaire pourrait
remplacer le neutraliseur radioactif pour la granulométrie d’aérosol.

Le chargeur bipolaire est testé sur des aérosols monodispersés de taille, concentration et
charge initiale contrélés, en termes de distribution de charge selon la tension de décharge.
Du fait de la présence d’ions en sortie de neutraliseur et des pertes électrostatiques de
particules chargées, les distributions de charge évoluent de la sortie du neutraliseur jusqu’au
mobilimetre. Malgré I’évolution des densités d’ions, le chargeur bipolaire post-DBD permet
de controler la charge moyenne de l'aérosol selon la tension appliguée a la DBD,
indépendamment de la concentration et avec un écart-type des distributions gaussiennes
identique a celui des lois de charge classiques établies a I'EQS.

Nous avons alors choisi une tension permettant d’injecter dans le chargeur des courants
unipolaires d’ions de 200 pA pour atteindre un produit njn.T supérieur a 6.10"s. m>, et
donc des distributions de charge a I'EQS.

Les spécifications du neutraliseur retenu sont les suivantes. La DBD est constituée de deux
électrodes cylindriques de 4 mm de diametre et de 30 mm de long qui polarisent deux
plagues d’alumine de 0,5 mm d’épaisseur, espacées de 1,6 mm. Les électrodes sont
positionnées a 5 mm du bord des plagues d’alumine afin de bénéficier d’un flux maximal
d’ions entrant dans le chargeur. Le chargeur est un volume métallique de 60 cm? assurant un
produit njos. T supérieur a 6.10° s.cm™ afin d’atteindre un état de charge quasi-stationnaire,
indépendant de la concentration d’aérosol et de la charge initiale de I'aérosol. La tension
d’alimentation de la décharge est une sinusoide de 60 kHz et d’amplitude créte de 8 kV. Les
débits de gaz dans la décharge et de prélevement aérosol sont de 0,3 L.min™ afin de limiter
le facteur de dilution et de limiter I’échauffement de I'aérosol tout en limitant les pertes et la

recombinaison des ions.
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Les conditions de charge sont choisies pour que la loi de charge en post-DBD décrivant les
distributions de charge soit comprise entre les lois de Wiedensohler et de Boltzmann. L’écart
entre la relation charge diamétre en post-DBD et la loi de Wiedensholer est du méme ordre
que I'écart entre les distributions de charge mesurées avec le neutraliseur de référence au Kr
et la distribution de charge de Wiedensholer utilisée pour I'inversion des distributions de
mobilité en distributions de taille des granulomeétres actuels, pour éviter de modifier la
procédure d’inversion de données. Comme dans le neutraliseur radioactif, le carré de I'écart-
type et la charge moyenne de la distribution sont proportionnels au diametre et
indépendants de la concentration au-dessus de 100 nm.

Enfin, I'analyse granulométrique d’aérosols polydispersé nous permet de conclure que ce
neutraliseur peut étre utilisé pour des diaméetres de 20 nm a 1 um et des concentrations
jusqu’a 10’ cm™, conditions sine qua non d’utilisation du chargeur bipolaire en post-DBD.

En termes de précision granulométrique, en conservant la loi de Wiedensohler dans
I’algorithme d’inversion de données, |’écart entre les concentrations mesurées avec les deux
neutraliseurs (Kr et DBD) est au maximum de 20% sur les modes dominants, quel que soit le
diametre. Cet écart est tres en dega de l'incertitude établie pour les mesures ADME sur
toute la gamme de taille de 10 nm a 1 um. Il est toutefois possible de prendre en compte la
loi de charge établie expérimentalement pour le neutraliseur DBD afin d’affiner I'inversion
de données.

En outre, en deca de 30 nm, il est envisageable d’améliorer la limite de détection et le
diametre de coupure en jouant sur la tension de fonctionnement de la DBD qui contréle la
loi de charge et permet d’augmenter la fraction chargée, ce qui implique de modifier la loi de
charge prise en référence pour l'inversion des données mobilimétriques en granulométrie.
Ainsi le seul inconvénient qui reste a réduire est la production d’ozone et des particules fines
qui modifient la mesure et endommagent le matériel. Afin de s’affranchir de ces limites, une
alternative a été testée et brevetée dont la caractérisation et le développement sont en
cours pour définir :

- d’une part, les conditions de fonctionnement de la source d’ions DBD

- d’autre part, les conditions de mélange ions aérosol pour maitriser les conditions de charge

qui définissent les gammes de fonctionnement en diametre et en concentration.
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Annexes

Annexe 1 : Présentation du CNC
1.1. Principe de fonctionnement

fig. 1 : Schéma de fonctionnement du CNC (source : documentation TSI)

L'aérosol est aspiré dans le Compteur de Noyaux de Condensation (CNC) a un débit de 0,3 Ipm (litres par
minute), puis injecté dans un saturateur partiellement rempli de butanol (T = 35 °C). Le butanol s’évapore dans
le flux d’aérosol. Le gaz contenant les particules et les vapeurs entre ensuite dans un condenseur ou la
température est abaissée a 10 °C. Ceci entraine la sursaturation des vapeurs et leur condensation sur les
particules dont le diameétre est supérieur au diamétre minimal de détection. La croissance des particules par
condensation leur permet d’atteindre un diamétre supérieur a 300 nm. Elles peuvent alors étre détectées
optiquement grace a une source de lumiéere blanche et a des photomultiplicateurs.

1.2. Artéfacts de mesure liés au CNC
Outre les fluctuations réelles de la densité de particules détectables, des variations artéfactuelles de la
concentration mesurée sont observées lors de certains changements de calibre de mesure du CNC. Elles sont
liées a une modification de la durée de calcul de la moyenne glissante ou a un basculement du mode de
détection photométrique (intégration de la lumiére diffusée par I'ensemble des particules se trouvant dans la
zone de détection) au comptage individuel des impulsions lumineuses correspondant a la lumiére diffusée par
chacune des particules. Ainsi, comme résumé fig. 2:
Lorsque la concentration décroit en-degca de 10° ¢cm, le calibre de mesure 10° est conservé jusqu’a une
concentration comprise entre 30 et 50 cm™. Lors du basculement au calibre 101, la durée de calcul de la
moyenne glissante passe de 2 a 20 s. Comme la concentration est décroissante, la prise en compte des
comptages effectués durant les 20 s précédent le changement de calibre pour le calcul de la moyenne glissante
entraine une brusque augmentation de la valeur affichée par I'appareil.

N, (cm-3)
10¢ s "
103 \
102 \
N \ N, réel 1(s)
N, mesuré

fig. 2 : Artéfacts de mesures liés aux changements du calibre de mesure du CNC

Lorsque la concentration est supérieure a 10" cm™ et devient transitoirement inférieure a cette valeur, on
passe du mode de comptage photométrique au comptage individuel des particules, avec une moyenne
glissante calculée sur 1s de temps actif (ou « live-time »), correspondant au temps pendant lequel le détecteur
n’est pas rendu momentanément inactif suite a la détection d’une particule. Or si immédiatement apreés le
passage au calibre 10’ la concentration de particules redevient supérieure a 10* ¢cm?, un temps actif de 1s
correspond a un temps effectif pouvant atteindre quelques minutes, pendant lequel la valeur affichée par le
CNC demeure constante. Un passage momentané de la concentration au-dela de 10* entraine un basculement
du mode de comptage des impulsions individuelles au mode photométrique, qui fait apparaitre un pic de
concentration.
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Annexe 2 : Calcul de la distribution de charge par le modele de Fuchs
La théorie de Fuchs nécessite 5 paramétres ioniques : la mobilité électrique Zys ; la masse m;,,s ; le coefficient
de Diffusion Dj,n; vitesse thermique moyenne ci,.s; et le libre parcours moyen A.. Seules deux de ces
variables sont indépendantes (cf. 1.3.1).

Ainsi, seul deux parametres des ions doivent étre connus. En général, les parameétres utilisés sont la mobilité et
la masse. Cependant, a cause de la formation de clusters autour des ions, ces parametres ne peuvent plus étre
définis de maniere simple et doivent donc étre mesurés ou estimés. Il est a noter que dans les conditions de
fonctionnement des chargeurs, les ions présentent une distribution de mobilité. La mobilité utilisée pour le
modele peut-étre la valeur du mode de mobilité ou la valeur moyenne.

L'utilisation de la méthode par régime continu utilisé pour la méthode de type mobilité-diffusion n’est valide
que dans le cas ou le nombre de Knudsen tend vers zéro (cf. 1.1.1.2). Dans le cas de la charge bipolaire, Le

nombre de Knudsen est défini par : Ko™ = %
14

Avec ay, qui est le rayon de la particule. C'est-a-dire que lorsque le diamétre de la particule devient du méme
ordre de grandeur que le libre parcours moyen des ions, les équations de diffusion continues ne sont plus
valables.

Pour contourner le probleme, Fuchs (Fuchs, 1963) applique la méthode de la sphére limite. C'est-a-dire qu’il
définit une sphére dont le rayon () est supérieur a la somme du rayon de la particule (a,q¢) et du libre
parcours moyen des ions (4;,,s) (cf fig. 3). Au niveau de cette sphére, le modeéle d’équation de mobilité
diffusion est applicable. Dans la sphere limite, il applique la théorie cinétique des gaz basée sur la dynamique
hamiltonienne. La continuité entre les deux zones est assurée par I'égalisation des flux d’ions a travers la

sphére limite.
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fig. 3 : schéma de principe de la sphéere limite

Fuchs (Fuchs, 1963) utilise des parameétres identiques pour les ions positifs et négatifs. Cependant, d’autres
auteurs ont choisis des parametres plus réalistes [exemple : (Hoppel & Frick, 1986);
Les équations de diffusion-mobilité a I'état stationnaire dans la limite continue :
Le flux d’ions a travers une sphére de rayon r est donné par :
Anons (1)
T = BionsF (MNions (1)
Avec Dj,,s le coefficient de diffusion; Bj,, la mobilité mécanique des ions; F(r) force électrostatique qui
s’applique sur I'ion ; n;,,s densité d’ions
Fuchs fait I'hypothése qu’a I'extérieur de la sphere limite I, est une constante du rayon.
La solution de I'’équation ci-dessus telle que la densité d’ions a I'infini soit la densité d’ion macroscopique ne

est:
¢(r) I. ("1 ¢(p)
n(r) = exp[— K,T * 4Ny + ﬁfmﬁexp 1%7 dp
Le potentiel électrostatique ¢; (r) est défini par (Kwon, et al., 2005) :

Equation VI-1
. _ 1 3
[i _ (gr ) apart ]
o\ + 1 2r2(v2 — ay4,,2)

I, = 4mr? [Dians

2

i) =~ | r(odp =

4me,
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Avec g, la constante diélectrique du vide ; i est positif si la particule et I'ion possedent une charge de la méme
polarité sachant que la particule est chargée |i| fois, négatif dans le cas contraire.

De la formule de n(r) il découle :

Equation VI-2

s {18 = s exp [S2}

4nD}
Ji prexp [¢ ﬁ)] dp

L’exposant (z) traduit la polarité de I'ion considéré.
Pour pouvoir déterminer le flux d’ions qui permet de charger la particule, il faut éliminer le terme n(r) de
I’équation de I.. Cette opération s’effectue via la continuité du flux au niveau de la sphére limite de rayon é.
En général, il est fait I’hypothese que I.(6) est proportionnelan:
1.(8) = pn(6)
Cela permet d’obtenir un courant d’ions
Equation VI-3

+ _
Ici -

(5%

ni it exp [- 2|

b:(8%) ] BE \ = - [qb-(p)]

1+exp|— 2exp | 5| d
Xp kgT 4_7_[Dwns fgi p - exp kgT p

Dans cette équation, il reste & déterminer &° et B*.

Fuchs utilise comme expression pour 8*:

5

2 3 2 /2
sto @ 1<1+A:ms> L 4 Hons (HA:W) b 2 (14 Kons
)L+ 5 Apart 3 Apart Apart 15 Apart

ons

P

Avec Awns le libre parcours moyen pour les ions positifs et négatifs.
Le flux d’ions qui traverse la sphere limite et impacte la particule est défini par :
n(6)ci0ns
Ik = 41{52 [T C(pc

ou n(8)cions
4
probabilité qu’un ion qui franchit la surface de la sphére limite impacte la surface.

Lorsqu’il n’y a pas de force ay. est donné par :
_ Apart z
Ape = 5

Cependant, la charge des particules génére une force qui modifie ce facteur. Pour corriger ce facteur, Fuchs
(Fuchs, 1963) utilise la théorie du parametre d’'impact b avec comme hypothése qu’il existe un parametre
critique by, correspondant au rayon minimum (r,)mi» @ partir duquel I'ion ne percute plus la particule. Il en

découle que :
_ bmin
Ape = e

En appliquant la loi de conservation de I'énergie, la forme du parameétre d’impact dans un potentiel central
est:

représente le flux d’ions par unité de surface au niveau de la sphére limite ; a,. représente la

2

b= {1+ 5 90) - 9]

Cette équation est cependant limitée en termes de trajectoire (Hoppel & Frick, 1986). Hoppel et Frick ont
montré qu’il fallait modifier la valeur de ap car les hypothéses de Fuchs ne permettaient pas de déterminer
correctement ce facteur. Wiedensohler (1989) a également ajouté une correction traduisant la distribution
angulaire des trajectoires des ions a I'entrée dans la sphére limite.

Le facteur a,. développé par Hoppel et Frick a été ensuite corrigé par Stommel et Riebel (Stommel & Riebel,
2007). Le facteur o, dépend des hypotheses sur les forces qui entrent en jeu lors des collisions ions-particule.
Ces forces sont le potentiel coulombien, la force image, les forces liées a la présence d’autre particule.
Coefficient de combinaisons ions-aérosol :

On définit le coefficient dit d’attachement ou de combinaisons n par :
I

77=n—0

En remplagant les termes, il sort :
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ol (5 +)]

T (5+)2 Cions pCL exp[—

+
n = at
i 6i) 8+)2 Cions Xpci S 47(/))
1+ ex [—q)‘( ] b “Zex [‘—]d
) p kT 4DIms fgip p kpT P
En posantx = %_I’expression devient :
5+
+ ”(5+)2 Cions pae p[_M]
m = +
o (65)2Cions @i\ (1 |? (7)
1+exp[ d)( ) ( 4-Dl_ons pcz fo exp kB—T dox
ons
Soit 0; = ﬁle signe deiet p = |i| avecicomme défini précédemment
nE =nk,
Les équations de conservation sont sous la forme :
dny

F = n+(p l)nii;msn% 1 + 77-'—(p+1)n?c—msn%+1 7]+(p)nwnsN -n- (p)nwnsn;
Avec np la concentration de particule chargée de p charges positivement (+) ou négativement (-) et n:__la
concentration en ions
La distribution de charge peut étre déterminé soit par une résolution directe des équations soit en faisant

I’hypothese de I'état stationnaire (discuté plus loin dans ce paragraphe),
dnt
Dans le cas de I’état stationnaire, nous avons % =

ions

La relation précédente devient (Hussin, et al., 1983):
+
nt

= :< L_ons> T p-1)
Pont + + T
np 1 Nions/ 3 + Nions ..+ _ . F (np—l)
- + T T -+ nf

D’ou :

i Mip-1
= (e

+
nions Tl F +
”(p)+< >’7+(p) N @+1Ap+a
lOTl

Cette équation prend en compte les différences entre ions positifs et négatifs.
Des équations précédentes, il découle :

w::+
I
—=
o
"

ny

-
Il
_

Soit pmax 1€ Nombre maximum de charge sur une particule,

Le nombre total de particules peut s’écrire :
Pmax

n=ny+ Z(n,:—i—nf{)

Ainsi, les fractions de particules chargées sont données par :
+
nJ—r A

+ — — ] 147
fp (a) - Tl 1+meax(l‘[] ) ] l‘[] 1A]

Et la fraction de particules neutres est donnée par :

1
1+ Xhmax(TTk., A7 + T1F, AF

fif@ =22 =

161



Annexe 3 : Propriétés des ions

3.1. Equation
Le coefficient de diffusion thermodynamique dépend de la température de I'ion, de la masse de I'ion, de la fréquence de

collision ions-molécules de gaz :
kBTions

Dions =
mionsvions/gaz

avec kg la constante de Boltzmann et Ty, la température de I'ion supposée égale a la température du gaz T,.
Le coefficient de diffusion est relié a la mobilité par la relation d’Einstein :

Dions _ kBTions

Zions Qions

La vitesse thermique des ions dépend de la température des ions et de leur masse (Romay & Pui, 1992) :

81(B Tions

C.o s =
on TMjops

Le libre parcours moyen des ions dépend de la vitesse des ions et de la fréquence de collision ions gaz Vions/gaz :

1 _ Cions
ions —
Vions/gaz

et peut étre exprimé en fonction de la mobilité et de la masse des ions par :
Equation VI-4

Cions * Zions * Mions

lions -

Gions

Dans ces équations, il apparait la fréquence de collision entre les ions et les molécules de gaz. Cette fréquence va dépendre

de la température du gaz, de la densité du gaz et de la nature des ions et du gaz.

_ _ Qions
Vions/gaz - ngaz * Uions/gaz * Cions =

Avec I'hypothése de collision de type sphere dure : gjons/gaz™~ ﬂ(dions/gaz)z

OU digns/ga; cOrrespond a la distance entre le centre de I'élément du gaz et le centre de I'ion. Cette distance varie en fonction
des propriétés des clusters formés a partir des ions ce qui modifie la relation masse-mobilité dans le gaz.

Ainsi, les propriétés des ions dans I'air a pression atmosphérique seront déterminées par les valeurs de mobilité et de
masse dans les CNTP ou CSTP. Les valeurs de masse et de mobilité mesurées dans I'air a PA par différents auteurs sont

données au § suivant. La plupart des mobilités sont données en termes de mobilité réduite afin d’étre comparées dans des

conditions équivalentes :
7 g P T,
0= Py T

Avec Py= 1,013 .10° Pa et T, = 293,15 K (CNTP) ou 273,15 K (CSTP).
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3.2. Mesure de masse et de mobilité des ions

a) Mesure en air sec :
7+ Z- méthode de | méthode de mesure
article m+ | m- b4 a yo4 4 condition source
(cm®.V™.s™) (cm“.V".s™) mesure de masse | de mobilité
(Alonso, et al., 2009) X X 0,7a2,2 2,00 a0°Cet PA am-241 DMA
(Alonso, et al., 2009) X X 1,01a31,20 1,76 21,96 a0°Cet PA décharge couronne DMA
(Bourgeois, et al., 2009) | X X 0,4a1,7 1,70 DBD mobilimeétre
(ZELENY, 1930) X X 1,08 2,40 Po-210
(ZELENY, 1930) X X 1,05 2,45 Po-210
b) Mesure en air humide
+ - méthode de | méthode de
. m m 7+ Z- s
article 2.1 1 2.1 1 humidité source mesure mesure
(uma) (uma) (cm“.V".s™) (cm”.V™.s™) e
masse mobilité
(Alonso, et al., 1997) | 150 80 1,15 1,65 /1111111117 Am-241 estimé DMA
(CHAPMAN, 1938) X X 1,50 1,80 air humide X X X
(Han, et al., 2009) X X 0,9 1,7 40% a 50% décharge fibre carbone | //////// DMA
(Han, et al., 2009) X X 0,9 1,7 40% a 50% Kr-85 1111111/ DMA
(Hoppel & Frick, 1986) 150 90 1,2 1,35 111111/ 111111/ estimé estimé
Kallinger, et al.,
(Kalling X X 1,5 2,09 <2% Am-241 1 DMA
2012)
(Kallinger, et al., ,
2012) X X 1,57 1,85 <2% Décharge couronne AC | /////]/ DMA
(Kallinger, et al.,
X X 1,6 1,68 <2% rayon X DMA
2012) b y 11111/
(Kallinger, et al.,
X X 1,55 1,69 <2% rayon X 111111/ DMA
2012)
(Kwon, et al., 2005) 149 149 1.14 1.91 50 ppm DBD estimé DMA
(Kwon, et al., 2005) X X 1,27 1,69 50 ppm Am-241 111111/ DMA
(Lee, et al., 2005) X X 1 1,8 (air humide) rayon X 111111/ DMA
(Manninen, et al., | 100 et entre 0 et 70 , spectrométri
2011) 199 62 et 125 1,60 1,80 % décharge couronne e de masse DMA
(Maricq, 2008) 250 170 1,4 1,6 Po-210 admis admis
(Perkins &  Eisele, | 54; 60; ) . . spectrométri
1984) 80; 94 62; 125 X X air ambiant naturel e de masse X
mesuré
(Reischl, et al., 1996) 292 79 1,15 1.90 111111111/ Am-241 admis étude
antérieur
(Reischl, et al., 1996) 292 79 1,15 1.425 1111111/ Am-241 admis estimé
(Stommel & Riebel, . .
2007) 130 100 1,4 1,9 admis admis
de 1,5 a 2
(CHAPMAN, 1938) | X X 1,36 2,08 meg " @ P0-210 I
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Annexe 4 : Théorie du transport d’espece
4.1. Théorie particulaire
Principe fondamental de la dynamique appliqué a un élément dans un champ de force dans le vide :

dv Z 7
T
4.2. Théorie cinétique

Application du principe de conservation appliqué a une fonction de distribution :

df _ (8f
E B <§)collisi0n
Comme f est une fonction du temps, de la position et de la vitesse, d’ou :
YV vt + 2 grads o)
dt at  dt at

Il en découle I'équation :

aof L, — 1 5\ — 6f
E-ﬁ- v.grad; (f) + (EZ F) .grady (f) = (E
4.3. Théorie multi fluide
Le principe est que I'ensemble des intégrales [(®™ (¥)) X f(7; ¥ ; t)d3v permet de remonter a la fonction de
distribution.
Les intégrales sont liées a des parametres fluides définis par :

)collision

+ o0

n= ffd3v

—00

+o00

—_ 1 -
Vmoy = - f vf d3v

—00

1 3kgT 1
Emv,%wy+ ZB =£fv2fd3v

—00

Les équations fluides reviennent a effectuer cette intégrale sur I’équation de la théorie cinétique.
Dans cette étude, seule I'équation de conservation de la matiére et I’équation de conservation de I'impulsion
sont utilisé :

ans+d. (7 (5715)
wngv,) =
ot o ot collision

pw\ . . (OM,
nms (2] + grad(e) —n ) By =

6t )collision

DX

avec (3) = 2+ 7. grad(%); (L F) = [T F)f dv

Dt

4.4. Théorie mono-fluide (MHD ou EHD)
La théorie mono-fluide revient a considérer que les éléments du fluide se déplacent de fagon cohérente. Dans
ce cas la densité est la densité totale, 'impulsion totale est la somme des impulsions et la pression est la
somme des pressions.
Les écarts de comportement entre les éléments se traduisent par une loi d’'Ohm.
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Annexe 5 : Montage et lignes de pression
Ci-dessous est représenté le montage ainsi que la ligne de pression correspondant au mesure aérosol

CNC

l ”i-
Jiﬂi»fﬂ\ ! el B

P (bar)

2 bar

A\Y

> 20 mbar

<20 mbar - }-ececamiiiiid

Deux sources de gaz sont utilisées :

Pour la production d’aérosol par SLG, le flux provient d’'une bouteille de N, avec un détendeur a 4 bars. Le
passage par |'orifice critique et dans le saturateur diminue la pression en sortie de générateur a une pression
de l'ordre de la pression atmosphérique. Une perte de charge est ajoutée dans la voie d’exces afin de garantir
une surpression en amont de la zone de mélange et donc controler le flux.

D’autre part, un détendeur permet de descendre la pression de I'arrivée d’air du laboratoire de 7 bars a 2 bars
en entrée de débitmetre massique. Le débitmeétre massique contrdle le débit de 0,3 a 10 Lmin®. La
surpression maximale en entrée de décharge est de 42 mbar. Cependant, pour des débits inférieurs a 1 L.min™
comme utilisé dans le neutraliseur, la surpression n’excéde pas 5 mbar.

1:5LG 2 3:CNC 4 :ESP 5:DBD 6 : zone de 7: 8:DMA
référence charge électromeétre
* Manométre | * Pince * Pince * Entrée ESP | + Débitmétre |+ Entrée zone | * Filtre * Impacteur
* Filtre réglable amont * Sortie ESP massique de charge * Débitmétre |+ Débitmétre
* Nébuliseur vers Xs * Filtre * Injection * Sortie de * Vanne de
* Débitmetre * Débitmeétre interalumin zone de régulation
* Boiler * Prise d'air e charge
* Filtre
* Pompe
+ filtre

* Entréede la
selection

* CNC (idem
3)

* pompe
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Annexe 6 : Caractérisation de décharge

6.1. Par la méthode de Lissajou
La méthode de Lissajous permet de déterminer, la puissance, le courant de décharge ainsi que les capacités des
diélectriques et du réacteur.
La méthode consiste a placer un condensateur entre I'électrode passive et la masse (cf. Figure IlI-4 : position
2).

a) Choix du condensateur de mesure :

Dans notre circuit, le condensateur fait office de circuit intégrateur c'est-a-dire que la mesure correspond a la
charge transférer

La charge maximale transférer dans le gap donne la tension max aux bornes de la capacité et de 'oscilloscope
max _ 9max max . ,,max

cond — c < min(ucapa' Uopscillo
Pour cette étude, le condensateur et couplé avec une sonde de division par 10 =» 200 V max
La tension de claquage du condensateur est supérieure a 200 V
La charge transférée et est inférieur a 100 nC
C>0,5pF
Dans les cas de décharge symétrique en régime filamentaire alimenté par une tension sinusoidale, la figure de
Lissajous se présente sous la forme d’un parallélogramme ( (Kogelschatz, et al., 1997); (Manley, 1943);
(Falkenstein & Coogan, 1997)). Une caractéristique classique obtenue est présentée sur la fig. 4 pour une

période du signal de tension.
umes

D

4.3

7,190
§2.8

NORMFL

fig. 4:caractéristique Q-U ou figure de Lissajous sur 1 période pour Vcc = 14.3 kV et fr= 60 kHz

L'axe des ordonnées représente la tension mesurée aux bornes du condensateur et est reliée a la charge par
q = Ceona X Umes(t) (Choix du condensateur en Annexe 6).

L'axe des abscisses représente la tension appliquée sur I'électrode haute tension de la DBD. La différence de
potentiel entre les deux électrodes de la DBD est uUpgp = Ugpp — Umes aveC |uapp|~ 0a10kV;
[Umes|~ 02100 V Cest-a-dire que uppp = Ugpp (dans la suite, nous utiliserons cette approximation).

Sur ce cycle, 6 points particuliers sont définis (cf. Figure llI-5 : ) :

A, B, C, D qui représentent les sommets du parallélogramme

A’ et C’ dont les coordonnées dans I'espace (u,q) sont (Unmin; Gmin) €t (Umaxs Gmax)

La différence entre les points A et A’ ainsi que C et C’' est liée a la probabilité d’allumage des filaments au
maximum de tension. En effet, la charge mesurée sur le condensateur correspond a I'intégrale du courant dans
le circuit extérieur. Ce courant se compose du courant impulsionnel et du courant capacitif. Entre la tension du
dernier filament d’'une demi-période et le maximum de tension, seul le courant capacitif contribue a la
variation de charge mesurée par le condensateur. Ainsi, les points A et C représentent les valeurs de tensions
correspondant aux derniers filaments des demi-périodes alors que les points A’ et C’ représentent les valeurs
de tensions correspondant au maximum et au minimum de tension.

La tension créte-a-créte est définie par U..= Upax - Unmin

L'aire du cycle q = f{ug,,) correspond alors a I'énergie fournie par le générateur pendant une période du signal

de tension. Dans le cas d’un parallélogramme, I'énergie du cycle peut étre définie par :
0

0

Encyce = 4B A AD|| = <
(up —u)(qp — qu) —

’ VI-5

(up —ua)(gp — CIA))
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Encyge = [(up —u)(qp — qa) — (up —ux)(gp — qa)| VI-6

La puissance représente |'énergie consommeée par unité de temps. Elle se calcule par
By = fr X Engyee VI-7

Les valeurs des capacités nécessaires pour le calcul du facteur correctif sont obtenues par la mesure des pentes
du parallélogramme. En effet, lorsque la décharge est éteinte (segment AB et CD) le systéeme est en régime
capacitif, sa capacité est donc la capacité résultante ng’;. Lorsque la décharge est allumée (droite BC et DA) il
est possible de faire I'approximation que le gaz est court-circuité (résistance négligeable), dans ce cas la
capacité du réacteur ne dépend que de la capacité des diélectriques Cyierecerigues-

En utilisant les valeurs de pente pour la détermination des capacités, on obtient :

_ Ccliélectriques
agaz/ext - off vi-8
Cdiélect‘riques - CDBD

Le dernier parameétre qui peut étre déterminé par la méthode de Lissajous est le courant décharge (/4scharge)- Ce
courant est calculé a partir de la charge totale qui a transité dans le circuit extérieur (charge des filaments et
charge correspondant au courant capacitif) Aqperiode = 2(qmax = Grmin)- A cette valeur, la composante de charge liée
au courant capacitif est soustraite, puis la valeur obtenue est corrigée avec le facteur ayq, /0 pour obtenir la
charge transférée dans le gaz pendant une période. Pour obtenir le courant, il faut multiplier cette charge par
la fréquence :

Idécharge =2x fr X Agaz/ext X ((qmax - qmin) - ngg X UCC) VI-9

L’hypothese pour le calcul du facteur correctif conduit a une conservation de I'énergie entre le gaz et le circuit
extérieur (c'est-a-dire que I'énergie perdue dans les diélectriques est négligeable - de I'ordre de quelques
millieme pour une fréquence de 10 kHz - ). Ainsi, il est possible de déterminer I'énergie des filaments a partir
de la charge par filament mesurée dans le circuit extérieur. Pour la conversion entre la charge et I'énergie, nous
définissons une tension (U.,,,) comme le rapport de I'énergie consommée durant une période (calculée pour
déterminer la puissance) et la charge transférée (i.e. aprés soustraction de la charge capacitive) dans le circuit
extérieur (calculé pour la détermination de /yscharge)-
6.2. Mesure de i(t)
La charge de chaque filament appelée charge unitaire est estimée a partir de la mesure de I’évolution
temporelle du courant, c'est-a-dire de la tension aux bornes d’une résistance de mesure (R = 25 Q cf. Figure
IlI-4 ;). Pour la caractérisation électrique des DBD, 2 échelles de temps sont utilisées :
- période (=17 ps) observée sur le calibre 5 ps/carreau,
- filaments (= 20 ns) observés sur le calibre 5 ns/carreau.

a) Al'échelle de la période,
La puissance et la capacité en régime capacitif sont mesurées et moyennées sur plusieurs milliers de périodes.
La capacité du systéme est définie par (calcul en annexe) :

ot = e

Ugppcc X R X 2mf;
La puissance fournie par I'alimentation électrique consiste a calculer sur un nombre entier de périodes du
signal de tension (noté n) la moyenne du produit de la tension u(t) imposée entre les électrodes par le courant
i(t) mesuré dans le circuit extérieur, soit :

VI-10

1 n/fr Umes
P [ (u X ) dt VI-11
“ nT), PP R s
La Figure llI-6 présente une comparaison des deux méthodes de mesure de la puissance : la moyenne du

produit du courant par la tension et la figure de Lissajous.
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fig. 5: mesure de la puissance par la moyenne du produit de I’évolution temporelle de courant par la tension et
par la méthode de Lissajous

Sur la fig. 5, les puissances mesurées entre les deux méthodes difféerent au maximum de 20 % comme déja mis
en évidence (Jidenko, 2004).
Les écarts entre ces deux mesures sont liés aux incertitudes de mesure de P, et Pu' . Pour Pu', I'incertitude de
mesure est liée au fait que la moyenne du produit du courant par la tension n’est pas effectuée sur un nombre
réellement entier de périodes et a la résolution de la mesure. Pour P,,’, la position des points A, B, C et D
définissant le parallélogramme sur la figure de Lissajous est précise a moins de 3% pres c'est-a-dire que I'erreur
maximale sur la puissance est de 24 % (4 points * 2 coordonnées * 3% de précision). Enfin, la figure de Lissajous
n’est pas toujours un parallélogramme idéal ajoutant également a I'incertitude.
Enfin, le courant de décharge est divisé par la puissance, cela donne la tension de conversion.

b) Caractéristiques moyenne des filaments unitaires
A I'échelle du filament, nous mesurons I'amplitude: Uy ; le temps de monté : t,, ; et le temps caractéristique de
décroissance exponentiel : t,,,.
L'amplitude du filament est définie comme la différence entre le maximum du pic et la valeur de tension hors
d’un pic qui représente la valeur de la composante capacitive. Les impulsions correspondant aux filaments
peuvent étre représentées comme une montée linéaire avec un temps de monté t, et d’'une décroissance
exponentielle avec un temps caractéristique tey,.
La charge du filament unitaire est définie par I'intégrale de la tension mesurée pour un filament divisée par la
résistance et corrigée pour « passer » du circuit extérieur, a la valeur dans le gaz par le facteur (@ 4, ex:) défini

précédemment. Ainsi les valeurs du courant maximum du filament, sa charge et son énergie sont:

U .
lry = agaz X /1 VI-12
ext
Ury /t
qpu = agaz X L (7"14- texp) VI-13
ex
Eriy = qru X Veonw VI-14

En intégrant I'ensemble des charges des filaments qui ont lieu au cours d’une période, la charge totale
transférée par période est obtenue. En le multipliant par la fréquence, le courant de décharge transféré dans le
circuit extérieur est déterminé. Ensuite, si ce courant est multiplié par le facteur correctif et la fréquence, on
obtient le courant de décharge. Cependant, les charges par filament calculées se basent sur la mesure d’un
courant principalement électronique conduisant a une mesure du courant de décharge inférieur a la valeur
déterminée par Lissajous. De plus, cette méthode de détermination de la charge par période présente
I'inconvénient que la précision de la méthode nécessite de bien séparer la fraction du courant impulsionnel du
courant capacitif. En effet, a forte tension (ou pour un écart entre la tension de travail et la tension d’extinction
important de I'ordre de 3 kV) le temps entre deux filaments devient inférieur a la durée d’un filament (20 ns) et
donc il devient difficile de retirer la lighe de base sans passer par un traitement de signal comme défini lors de
précédentes études (Jidenko, et al., 2006).
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Annexe 7 : Principe de I’ESP et artefact de mesure du courant d’ions
7.1. Principe de I'ESP

Tension continue

a

fig. 6: Schéma de I’ESP pour le calcul de la tension critique a appliquer

On considére un précipitateur électrostatique (ESP) formé de deux plaques planes métallique paralléles entre
elles, de section S = ab et séparées d’une distance h.
La vitesse de dérive entre les deux plaques électrostatique v d’une espece chargée de mobilité électrique

Z s’exprime sous la forme : U
v=7g|=2
Le temps de dérive électrostatique associé (temps pour qu’une particule parcourt la distance h sous I'effet du
h
champ électrique) est alors : Ciive = 7
Par ailleurs, le temps de transit dans I'ESP lié au transport par le gaz a un débit Q s’exprime sous la forme
Sh
ttl'ansit = '
Q

Pour que toutes les especes chargées de mobilité électrique Z soit collectées sur les électrodes durant leur
transit dans I'ESP, on doit avoir :
2
tdérive S ttransit <:> E = hi - & <:> U 2 Ucriti ue = @
v ZU Q “ SZ
Il'y aura donc collection de toutes les particules chargées de mobilité Z si la tension U appliquée aux bornes de
I'ESP est supérieure a la tension seuil Ugiigye-
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7.2. Contraintes a respecter pour les mesure d’ions
Ci-dessous, un résumé des problemes rencontrés lors de la mesure des ions et les solutions trouvées

Contrainte

probleme causé

solution

remarque

Cause physique

étanchéité

tout le flux ne passe

pas dans les plaque
donc les débits estimé

dans I'ESP sont faut

boucher les trous au CAF4 et
au Téflons

penser a étanchéifier dés le
montage permet un gain de
matériel et de temps

pas de
courant de
fuite sur la

mesure

courant surnuméraire
qui évolue selon la
tension appliquée

augmenter la résistance de
fuite
ajouter une électrode de
garde au méme potentiel
que la mesure

pour des mesures au pA la
résistance doit étre
supérieure a 10°Q
Attention, peut générer une
tension entre la mesure et la
garde, il faut donc maximiser
la résistance entre les deux

Ecoulement des charges en
surface des diélectriques

éviter les
courants
d’influence

courant >nA mesuré
« sans ions » dans
I'ESP

blindage de 'ESP et de la
ligne de mesure
séparation des terres (Terre
d’alimentation= Terre de
blindage # Terre de mesure)

il est fortement
recommander d’ajouter un
blindage par la Terre de
mesure et par la référence
de mesure en s’assurant que
les résistances entre les
différents blindages soit
supérieur 3 10" Q (courant
de fuite)

Rayonnement GHz des
courant filamentaire
circulant dans le gaz et dans
le circuit d’alimentation e de
mesure DBD

effet de
polarisation
des
diélectriques

courant qui se
décharge de maniére
cyclique aux
électrodes

diminuer la surface des
diélectriques en contact avec
le gaz ionisé
placer une électrode de
garde entre les diélectriques
et la mesure

méme condition que pour les
courants de fuite.

Ecoulement des charges en
surface des diélectriques

Fiabilité de
la mesure

Valeur de tension
constante créant un
offset qui s’ajuste au
calibre (exemple : 10
PA sur calibre 200 PA
pleine échelle > 10
nA sur calibre 200 nA

pleine échelle)

S’assurer que I'électrode de
mesure et la référence de
mesure sont au méme
potentiel (pas d’effet de pile)

Il faut bien choisir les
matériaux (effet de pile) et
assuré le contact des
connexions (pas de
résistance de contacte)

Effet de pile ;

pas d’ESP
secondaire

la caractéristique (V)
de I'ESP présente un
maximum au lieu d’un
plateau

augmenter la tension des
ESP secondaire et réduire la
tension de I’'ESP de mesure

controler les potentiels des
autres électrodes est
recommandé

connexion de ligne de
champs sur d’autres
électrodes que I'électrode
de mesure

pas de
courant de
fuite sur la

mesure

courant surnuméraire

Placé tous les éléments sur
un plan de masse unique

Hypothése : Ecoulement des
courants de conduction et
d’influence sur la table de

manipe jusqu’au appareil de

mesure

éviter les
courants
d’influence

Rayonnement capté
par le tube d’injection
de gaz dans I'ESP

1 :Mettre tube a la masse
2 : mise du DBD en boite
3 : utilisation tube isolant +
injecteur a la masse

Il suffit d’une seul des 3
solutions

A gap=> A qffil=> A
rayonnement réemis a
I'extérieur et capté par le
tube d’entrée

éviter les
courants
d’influence

Rayonnement capté
par I'alimentation DC
de I'ESP

Placer un écran a la masse
autour de I'alimentation

Il faut agencer I'espace pour
avoir I'écrantage tout en
maintenant I'acces au
contréle de I'alimentation

A gap = A qffil 2> le
blindage principale de
I'alimentation ne suffit plus
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7.3. Caractéristique I(V) des ESP de mesure d’ions
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7.4. Pénétration des particules dans 'ESP pour produire un aérosol non chargé
Un ESP est également utilisé pour filtrer les aérosols chargés afin d’obtenir un aérosol sans charge. La

pénétration d’aérosol selon la tension dans cet ESP pour un débit de 0,3 L.min" est présentée sur fig. 7
Précipitation des particules chargée de

100% | DEHS de 550 nm
80%
0 60% -
& 50% -
20% -
0% - T T T 7 Y )
{ 1 2 3 4 5 6
Ve (kV)

fig. 7 : pénétration des aérosols dans I'ESP aérosol

A tension d’ESP croissante, la pénétration diminue jusqu’a un plateau avec une pénétration totale de 10%.
Cette fraction correspond a la collection de I'ensemble des particules chargées de I'aérosol en sortie de SLG.
Pour assurer une précipitation totale des particules chargées, nous travaillons a une tension de 5 kV.
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Annexe 8 : Nébuliseur

Ce générateur d’aérosol test fonctionne par nébulisation d’une solution. Un débit d’air comprimé, dont la
pression est fixée a 2.5 Bar (le débit est fixé par la pression et par 'orifice critique a I'entrée de I'appareil), vient
pressuriser une bouteille contenant la solution a pulvériser. La pression fait monter le liquide dans un tuyau en
haut duquel un ménisque de liquide se forme. Le liquide est alors soufflé par le débit d’air comprimé,
produisant un nuage de gouttes. Une partie des gouttes produites (aérosols) sort du générateur et une autre
retombe dans la bouteille. La fig. 7 illustre le fonctionnement du nébuliseur. Ce générateur forme un aérosol
unimodal (dp=0.3um) de forte concentration (>107 part/cm3 pour un débit de 2.66 L/min).

Sortie de I'aérosol

Trou de 0.343 mm

de diametre
Arrivée d'air DR
comprimé e
Anneau

Arrivée KA *
du liquide
Liquide en excés
vers le réservoir clos

fig. 8 : Schéma de fonctionnement du Nébuliseur.
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Annexe 9 :SLG

Le générateur SLG a condensation permet de générer un aérosol monodisperse dans une large gamme de taille
(0,4 3 10 um) et de concentration (jusqu’a 4.10° cm™) . Le principe de la génération est basé sur le contrdle de
la condensation hétérogéne de la vapeur sur les noyaux de sel.

Gazporteur Mélange vapeur-noyaux

Nébuliseur Réchauffeur Chambre Aérosol monodisperse
Condensation

(source noyaux)

Saturateur

Diagramme de la condensation hétérogene
La taille de I'aérosol produit dépend du rapport de concentration de la vapeur et de la concentration des
noyaux de condensation :

Psat (Tsat)
d;,n ~ & ~ Tsat
Cy Cn

La génération de I'aérosol se décompose en quatre étapes :

e Génération des noyaux de condensation : Un nébuliseur alimenté avec de I'air sec et filtré sous pression
(2-10 bars) permet de produire un aérosol polydisperse (gouttelettes d’eau) par nébulisation d’une
solution de NaCl. La fraction des gouttelettes de diametre >1 um est impactée en sortie du nébuliseur.
Seules les gouttelettes de diameétre plus petit sont alors sélectionnées. Un sécheur placé en sortie du
nébuliseur permet d’évaporer I'eau contenue dans les gouttelettes. Un aérosol de cristaux de sel (10-
100 nm) est alors formé et sert de noyaux de condensation. La taille de ces noyaux dépend alors de la
concentration de la solution. La taille des noyaux a une influence importante sur la taille de I'aérosol
produit aprés condensation : pour avoir une granulométrie de taille constante (pour les mémes
conditions de fonctionnement : température du saturateur, débit dans le saturateur, température du
réchauffeur...) il est primordial d’avoir une concentration de la solution constante. La concentration de
I'aérosol généré dépend de la concentration des noyaux (plus faible en raison des pertes).

® Production de vapeur: l'air sortant du sécheur et entrainant les noyaux de sel sont injectés dans le
saturateur. Les vapeurs sont produites par bullage de I'air dans de I'huile (dans notre cas le DEHS) chauffé a la
température Tsat. La taille de I'aérosol dépend de la quantité de vapeur donc de la température Tsat. La
pression de saturation s’écrit sous la forme (A.eBTsat). Le diamétre de I'aérosol est donc donné.

A eBTsat
a3, ~ ——

m T.

sat

A concentration de noyaux constante, plus la quantité de vapeur dans le mélange final est importante plus le
diametre de I'aérosol est grand.

¢ Homogénéisation des vapeurs condensées: L'aérosol entrant dans le réchauffeur est composé de
noyaux de condensation des gouttes de vapeurs condensées issues du saturateur et des gouttes de
liqguide produites par éclatement des bulles dans I'’évaporateur. En sortie du saturateur I'aérosol est
donc largement polydisperse. Ce mélange est donc chauffé a une température Tréch=300°C
supérieure a celle du saturateur ce qui permet d’évaporer tout le liquide restant.

¢ Condensation hétérogene de la vapeur sur les noyaux : en sortie du réchauffeur, un tube en verre sert a
condenser les vapeurs sortant du réchauffeur sur les noyaux de condensation. Grace au réchauffeur
qui permet ’homogénéisation des vapeurs, I'aérosol généré est monodisperse (écart type< 1,2).
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Annexe 10 : Validation de la distribution gaussienne

Il ressort de la bibliographie deux formes de distribution : (i) La loi de Fuchs et (ii) La loi Gunn

La loi de Fuchs est basée sur I'hypothese de I'état stationnaire : les équations différentielles décrivant la
dynamique de charge sont posé et résolu dans I’hypothése de I'état stationnaire

La loi de Gunn repose sur la loi de Boltzmann. La distribution est une fonction gaussienne pour laquelle, I'écart
type est donné par loi de Boltzmann et la charge moyenne par une fonction de la taille et du rapport du produit
densité-mobilité (<g> = f(nZ+/nZ- ; dyart) )

La loi de Gunn représente une distribution gaussienne, la loi de Gunn ne s’applique que pour des diametres
supérieurs a 100 nm. Nous allons donc vérifier qu’une distribution gaussienne est applicable quel que soit le
diamétre dans la gamme de travail d, €[10 ; 1000 ] nm. La distribution gaussienne d’écrit :

ng 1 . e(_M)

f;] = = 20
Nt  V2mo

Pour ajuster la gaussienne, il est possible d’ajuster un polynédme du second ordre sur le logarithme de la
gaussienne :

(g—< q >)?

1
In(f,) = —o* In(2no?) + — 507

Soit la fonction y=aq2 +bg+c
Ona:
1 <q>

202’ g2 '’

a= —

In(2ro?) N <q>*
2 202

La distribution de charge étant par définition normalisé, I'application d’'une méthode de détermination de la
distribution de charge sur une distribution théorique doit donner exactement la méme valeur quel que soit le
mode. Sur fig. 9, la distribution reconstruite et la distribution source sont présenté pour 3 taille : (a) 5 nm; (b)
50 nm et (c) 500 nm

(a) 1.2 (b) 0.8 (c)°-3
o Ay~ N I 0.6
0.8
f,06 5nm f, 0.4 50 nm f,01 500 nm
0.4 0.2 I:|
.2
o0 . B o I n_ .
5 & Al 4 o 3 3 2 41 0 1 2 3 3 2 1 0 1 2 3
q(ua) a(ua) q(uA)

[0 Ajustement Gaussien
B Fuchs

fig. 9 : distribution de charge obtenu par ajustement gaussien sur la loi de Fuchs comparé a la distribution de
Fuchs d’origine pour d,q= (a) 5 ; (b) 50 et (c) 500 nm

Pour un diamétre de 5 nm, I"écart sur les modes monochargé est supérieur a 10 %. De plus La fraction de
neutre obtenue est supérieure a 1. Ces valeurs résultent du faible niveau de charge des particules. Dans ces
conditions, I'approximation qui consiste a substituer la somme par une intégrale est fausse. Par conséquence,
la méthode de détermination des distributions de charge n’est pas applicable pour les faibles diametres (<20
nm).

Pour les distributions a 50 et a 500 nm, il y a un bon accord entre la distribution obtenue apres traitement et la
distribution source. Ainsi, pour des particules de diametre supérieur a 20 nm, la méthode appliquée permet
bien de déterminer la distribution de charge.

L’écart sur le mode monochargé pour des diametres compris entre 20 et 50 nm s’explique par la différence
d’écart type et de charge moyenne entre la loi de Gunn et la gaussienne recalculée. En effet I'erreur fait sur
I’écart type augmente quand le diamétre diminue et passe de moins de 1% a 100 nm jusqu’a 23 % pour 20 nm.
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Annexe 11 : Calculs simplifiés des pertes d’ions
L’objectif de ce paragraphe est de donnée les tendances de décroissance des densité d’ions selon les différents
mécanismes de perte afin d’identifié les mécanismes dominants selon le volume considéré
11.1. Recombinaison
a) Théorie

Equation :

dn?

— +,,—
—=—an"n
dt .
On en déduit le temps caractéristique par analyse dimensionnelle (exemple surn’) :
+
n 1

+,— —
—~a,.nn =t P = —
t T recombinaison arn+

Si on fait I'hypothése que : nt =n~ = n et que le paramétre a, ne varie pas au court du temps I'équation
différentiel s’écrit

dn 5
—=—an
dt
Par séparation des variables :
n dn t n
f —2=f —adtﬁ[—— = —at
ng n 0 n Nno
D’ou :
1 1 1 1 1 1 1 1+npat
———= qt > —-——=aqat > —=at+ — = — =
ng n n ng n ng n ng
Soit la formule intégrée de la décroissance par recombinaison :
Ny

n=-——
1+ nyat

b) Application a un cas particulier : n(t) et [(t)

a=1,610"%cm3.s~* (Bricard, 1977)
ny = 1,5 10 cm™3 (Par la formule n = é dans les conditions expérimentales : lyscharge= 1,65 MA = et Q=4

L/min)

1,0€409 hypothises : n., = n

formule intégrée = n

TR

= 1510%em” ;a = 1,6 10" cm’s"

low= exQxn,, ;0= 1,6 10°°C; Q = 4 Lmin*= 66,7 cm™.s"
1,0E+08
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@ 1,0E+07
=
[
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1,0E+06
1,06405
4] 02 04 06 08 1
temps (s)

Décroissance :

Nions< 10° cm™ aprés 1 ms (nigns T ~10° s.cm™)

Nions< 10%cm™ apreés 6 ms (1 ms<t<6 ms : Njgns T ~5 10° s.cm"3)

Nions< 10" cm™ apres 62 ms (6 ms<t<62 ms : Nig,s T ~5 10° s.cm'a)

Nions< 10°cm™ apres 625 ms (62 ms<t<625 ms : Njg,s T ~5 .10° s.cm'a)

Nions T de charge de charge d’un aérosol dans un nuage d’ions sans production est compris entre 10° et
5.10° s.cmi.e. inférieur au minimum requis dans la littérature

Comme les mesures sont des courants, la comparaison des pertes s’effectue sur la variation théorique du
courant I(t)

Les mesures sont effectuées pour des temps de transit entre 15 ms et 100 ms pour un débit de 4 L/min.
I’échelle temporelle pour une observation des courbes est choisis en représentation linéaire.
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hypothéses :n_. "= n,

formule intégrée - 1, = =
= 1.510%em? ;a = 1,6 10" em’s?

Le=exQxn ;o= 16 10°°C; Q= 4 Lmin'=s 66,7 cm™.5"

courant (pA) ~
o8 8§88 58888 8 8

20 30 40 50

temps (ms)

60 70 S0 100

Ci-dessus : la courbe de référence pour comparaison avec les conditions expérimentales : variation du courant
d’ions de 650 pA pour 10 ms a 100 pA pour 100 ms

c) Effet de la température sur la recombinaison
La température diminue le coefficient de recombinaison : la variation du facteur de recombinaison est donnée
dans Phillips, 1910 :

E 140,00% -~
a  120,00% 4
g x y=44 10° 722
Eu 100,00% -| 5(
& &

& go .
%g 80,00%

5 E000%
3 g M facteur de comrection
pu s : -

3 4000% thermigus X

20,00%
: |
2 0,00% = T r : T + :
a 100 200 300 400 500 600
température (K}

Le coefficient de recombinaison est déterminé par le produit entre la valeur du coefficient prise a 20 °C et le

facteur de correction thermique. Ce dernier peut étre approximé par une loi de puissance
Les valeurs de coefficient pour 20°C, 50°C et 100°C sont données dans le tableau suivant :

T(°C) a (10~%cm3.s71)
20 1,6
50 1,2
100 0,87
Les courbes obtenues avec ces trois facteurs sont présentées ci-dessous
1000 1000 \
900 | \ 900 1\
800 | 800 \\
700 |\ 700
T 600 |\ T 600
£ 500 \\ 2 500
=2 400 \ ~2 400
300 S S 300
200 e ol __"_“_“_-_— A i 200 e X
100 = ——— 100 =1
20°C
0 0
10 30 50 70 90 10 30 50 70 90
Temps (ms) Temps (ms)

Pour un temps de parcours constant, le courant d’ion augmente a température croissante. Par ailleurs, nous
pouvons remarquer que le courant a 75 °C et 40 ms et proche du courant a 100°C et 45 ms
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d) Effet de la densité initiale
Le second paramétre critique est la densité initiale :
Les deux hypothéses suivantes sont étudiées :
- les ions sont répartis homogénement dés la sortie de la décharge
- les ions sont répartis homogenement plus tard (exemple en post-réacteur)
dans le cas ou les ions sont homogenes en sortie de décharge : densité initiale = lgscharge/€Q
Choix :

g (Cm_3)
1,5.10%* Référence
15, 1055 x10
1000
900
* +nl=15E+14
= n0=1,5E+13
- | nd=1,5 e+15
g
€ so0 "
8 "
g 400 ""‘l..
300 .‘“‘-\
M
200 "
i
o .'““‘-! llllllllllllllllll sty ein ]
0
L 30 e 7 90
Temps (ms)

Il n’y a pas d’effet notable du courant d’ions en post-décharge sous I'effet d’une variation de densité.
Dans le cas d’une homogénéisation en densité plus faible : exemple en post-réacteur (apres 1 ms) on obtient :

ng (cm™3)

1,5.108

Référence

1,5.10°

x10

1,5.107

/10

*n= 15 E+8
®n0s15E+7

s n0=1.5 e+9

courant (pA)
g

10 30 S0 70 S0
temps (ms)

Effet de la densité initiale sur le courant d’ions mesuré en sortie : ng /1 = 1A
Pour des temps suffisamment longs (>90 ms): plus d’écart notable.
11.2. Diffusion
a) Théorie :

dn a(T d
— = —div(nv) et v = —D (gra ) + gra (n)>
dt T n
On obtient :
dn k d(T d
ko (g (,ERD) g (1820
dt m Y v

177



Par analyse dimensionnelle :
n kg (1/nT 1 n
== =)+ =(T—
t m (d(dv)+d( dv)>

D’ou le temps caractéristique de diffusion :
dZ
9-1

Caifr =
Dions

avec tgis () le temps caractéristique de diffusion ; d (m) dimension caractéristique du tube (diamétre) et D;ys
(m?.s571) le coefficient de diffusion

il est plus simple de parler en terme de pénétration :

Formule empirique de la pénétration dans un tube (Hinds, 1982):
soit le parametre adimensionnel p = % ; avec D le coefficient de diffusion ;L la longueur du tube ;Q le débit

de gaz

n 2
siu<0,007:Pn= = 1—-550u3+3,77u
0
n
siu>0,007: Pn= —= 0,819 exp(—11,5u) + 0,0975 exp(—70,1u) + 0,0325 exp(—179u)
0
Ici, je fais I’'hypothése que le transport s’effectue dans un tube cylindrique de diameétre d,.= 4 mm.

Le parametre W est déterminé via le temps de parcourt :
4Qt DL 4Dt

“rE THTQ e

Le coefficient de diffusion est calculé a partir de la relation d’Einstein entre la mobilité des charges et le
coefficient de diffusion.
- Sur les ions positifs ; 2" = 1,4 10* m’>.V'.s' & D' =3,54 10° m’.s™
- Sur les ions négatifs ; Z = 1,7 10°m>Vis' > D =4,3 10° m%s™
1.2

0.5 lpm diamétre 4 mm

1 lpm diamétre de 4 mm

1

=] 0.5 lpm diamétre de 1 cm
£0.8 g
-]

2 lpm diamétre de 4 mm

%0.6

g
204

0.2
0

0 100 200 300 400 500 600
temps de parcourt (ms)

Il est possible de combiner la recombinaison et la diffusion sous la forme :
n(t) — nrecombinaison(t) X Pn(t)

b) Application a un cas particulier : I(t) comparer avec et sans la diffusion
Sur la figure ci-dessous sont tracés les courants d’ions en fonctions du temps pour la recombinaison seule et

pour la recombinaison couplée a la diffusion pour les ions positifs
1000

900 * | recomb seul

200 u | recomb +diff

courant (pA)
8§88 8
Y’

w
2

|
!

o

temps (ms)

- Courant diminue a cause de la diffusion de 3 % a 1 ms a 90 % pour 500 ms (50% t=100 ms).
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Les pertes par diffusion sur les + et les — sont différentes : I,,.; = f(t) :
5

courant (pA}

10 20 30 40 50 &0 70
temps (ms)

- Le courant net est positif
- Le courant net représente 0 a 10% du courant unipolaire
Exemples :
- 1+ (10 ms)=600 pA, Inet=10pA:1,7 %
- 1+ (40 ms)=128 pA, Inet =4,7 pA :3,7%
- 1+ (100 ms)=40 pA, Inet=3pA:7,5%
11.3. Perte électrostatique

BO %0 100

Inclure un faible écart de densité entre ions positifs et négatifs (qui induise les pertes électrostatiques) rend la
formule intégrée de la recombinaison fausse et il est nécessaire d’utiliser une méthode de calcul numérique.
Pour cette raison, je n’ai considéré ici que les pertes électrostatiques seules.

dn N 5 =
— = —div(nV) et ¥ = —ZE

dt
D’ou:
I _ _ div (nzE)
—=—div(n
dt
Par analyse dimensionnelle on obtient :
n (nZE)
t d
Ainsi on obtient le temps caractéristique :
. d
lec = &=
eree ZionsEPertes
2cas:
- Nuage purement unipolaire ou trés inhomogene
- Nuage purement homogéne n;"~n;
Théorie : formule intégré : Whitby :
Ny Ny
n= eZ . 1+ Bngt
1 + no E_t Bno
0

Dans le cas n;'~n; homogéne, il n’y a pas de perte électrostatique.

Cas d’un nuage purement homogéne positif : les + dans le gaz et les — en surface
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courant (pA)

- Les pertes électrostatiques sous hypothése qu’elle ne découle que de la charge d’espace sont supérieures a la

recombinaison homogéne

-=-perte électrostatique
= recombinaison

50 60
temps (ms)

Ecart entre ions négatif et ions positif : I,.; moyen :

Hypothése : les nuages se comportent comme des nuages d’ions séparés sans interaction, et I'on suppose que

le I,er mesuré est le courant moyen intégré sur ces 2 nuages

courant (pA)

40 S0

temps (ms)

&0

- Courant net de I'ordre de la dizaine de pA
- Le courant net représente 15 a 20% du courant unipolaire

Exemples :

I+ (10 ms)=420 pA, Inet =74 pA:18 %
I+ (40 ms)=105 pA, Inet =18,5 pA :18 %
I+ (100 ms)=42 pA,Inet=7,2pA:17 %

Test : hypothese : sortie de réacteur | net = 18% d’l+

450

400

350

g

courant (pA)

e ———_

30 40 50 60

temps (ms)

0 B0 20 100

- Ordre de grandeur : 50 a 200pA =» 30 a 60 % des courants unipolaires
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11.4. Bilan
Ci-dessous, la comparaison des courants d’ions positifs mesurés en post-DBD selon le temps de transit avec les
calculs de pertes présentés ci-dessus pour un temps de transit contrélé par :

1) le débit de gaz a géométrie fixe (cf. Figure V-8a)

a) 120 i b4 — Diffusion
\ - = = - Recombinaison
100 4 1 —— Self-répulsion
% X Mesure
= 90 ‘\:.\ '
o “
= 60 = ‘\\\\
S
== 40 - ‘::\\
‘-u._\“;::‘-“‘- %
20 n i ‘-“—‘—::_‘_‘_ S S
0 1 T I 1 t (msi)
0 100 200 300 400 500

2) la variation de la longueur de I'espace inter-diélectriques (cf. Figure V-7). Sont présentées sur la figure (a) les
valeurs brutes mesurées et (b) les valeurs extrapolées en sortie de diélectriques en prenant (en compte les
pertes par recombinaison entre la sortie des diélectriques et la mesure dans un temps constant de 38 ms) et les
pertes théoriques dans les diélectriques en partant du premier point de mesure.

160 - 700 + Prise en compte de la recombinaison post-diélectriques
140 A x 600 -
120 A 500 -
—_ 100 A —
< =9 400 A
o 80 - a2 el
2 *g 300 - B o
=S 60 A ® _,5 Diffusion Ere
3 200 A - - -- Recombinaison
Self-répulsion
20 - 100 4 X Mesure X
0 T T X 1 0 Ll T T e 1
30 40 50 60 0 5 10 15 20
t (ms) t(ms)

Ces comparaisons entre mesure et calcul sont discutées au § V.5.
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Annexe 12 : Ecarts de granulométrie induits par les distributions de
charge

Ce paragraphe vise a quantifier par le calcul les conséquences sur la granulométrie reconstruite d’un écart de
distribution de charge (entre les distributions réelles de I'aérosol par diametre et celles utilisées pour inverser
les données mobilités-diameétres). En effet, dans le paragraphe VI.3.4, I'algorithme d’inversion de données basé
sur les distributions de charges de Wiedensolher sera conservé pour reconstruire les granulométries des
aérosols mesurées avec le neutraliseur post-DBD (malgré une charge moyenne en post-neutraliseur DBD
différente de la loi de Wiedensohler).
Le calcul est composé de trois étapes :
- Définition d’un aérosol présentant une distribution de taille log-normale.
- Calcul des distributions de mobilité de I'aérosol défini ci-dessus a I'aide des lois de distribution de
charge (Boltzmann et Wiedensolher).
- Inversion de la distribution de mobilité en une distribution granulométrique a I'aide de la loi de charge
de Wiedensohler utilisée dans les granulomeétres.
La fig. 10 représente les granulométries obtenues avec une loi d’inversion basée sur une distribution de charge
de Wiedensohler appliquée a un méme aérosol monodispersé de 588 nm et d’écart-type géométrique de 1,2
qui est chargé soit selon la loi de Wiedensohler (centré sur -0,7 charges) soit selon la de loi de Boltzmann
(charge moyenne nulle).

Aérosol chargé selon la loi de Wiedensohler

140% 018 140%
120% 0.16 120% —aprés reconstruction
0.14
3 W il 012 y J08 - -granulométrie source
B aox M o0 B oo
£ 60% | |I Eo.os < 6o%
R ow f | 0.06 £ o
35, 0.04 -
20% b= 0.02 20%
0% e —— ~ 0.00 ' w® - —— =
10 100 1000 1.00E-09 1.00E-08 1.00E-07 10 100 1000
dg (nm) Z (mivist) d, (nm)
Granulométrie source Spectre de mobilité positif Granulométrie reconstruite
140% 0.18 140%
0.16 o
. o 120%  — granulométrie source
3 200% N 012 g o : i
E o |i| .II go.m } J‘r\\ E s apres reconstruction
& 50% . Eo.os \/ < 6o%
|
40% ferl 0.06 f E
| 0.04
20% =at 002 | 20
0% ~ ~ ) 1 oy - —
10 100 1000 1.00E-09 1.00E-08 1.00€-07 10 100 1000
d; (nm) Z (mivist) d, (nm)

Aérosol chargé selon la loi de Boltzmann

fig. 10: effet de la charge moyenne sur la distribution de taille reconstruite

La granulométrie obtenue avec un aérosol chargé suivant la loi de charge de Wiedensohler est identique a la
granulométrie source, ce qui valide notre calcul. La granulométrie obtenue avec un aérosol chargé suivant la loi
de Boltzmann présente le méme mode mais comporte deux différences par rapport a la granulométrie source :
la hauteur du mode principal est supérieure a la hauteur du mode de la granulométrie source et un
épaulement pour les diamétres inférieurs. Pour ce test, I’écart sur la hauteur de mode est de 'ordre de 20%. La
hauteur de I'épaulement n’excede pas 10 % de la valeur du mode et peut donc étre négligé.
Dans un second temps, le calcul est testé pour deux aérosols uni-modaux (fig. 11) :

- un aérosol de diamétre modal 50 nm et d’écart type géométrique de 1,7 ;

- un aérosol de diamétre modal 300 nm et d’écart type géométrique de 1,48.
Ces distributions granulométriques simulent les distributions présentées dans le §VI1.3.4.1 décrivant les
mesures d’aérosols uni-modaux. Les aérosols sont chargés selon la loi de Boltzmann et I'inversion de donnée
est basée sur la loi de Wiedensohler.
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a) d,=50nm;os=17 b) d,=300 nm; 0,=1,48

140% —aprés reconstruction 140% —aprés reconstruction

120% - granulométrie source 120% -
- 100% 5 100% - granulométrie source
S so% g 80%
Eu' 60% :n 60%
R 0% 3 R 4o%

20% 4 20%

o% 0% -
10 100 1000 10 100 1000
d, (nm) d, (nm)

ig. 11: granulométrie d'aérosol unimodal : a) d,= 50 nm ; og=1,7 et b) d,= 300 nm ; o5= 1,48 chargés selon la
p p
loi de Boltzmann avec inversion de donnée basée sur la loi de Wiedensohler

Comme dans le cas d’aérosols monodispersés, le décalage de la charge moyenne vers des valeurs positives par
rapport a la charge moyenne prévue par Wiedensohler conduit a une augmentation de la hauteur du mode.
Dans le cas de I'aérosol unimodal, il n’y a plus d’épaulement sur la distribution de taille (comme pour les cas
d’aérosols monodispersés), mais la granulométrie présente un décalage vers les diametres plus fins. Toutefois,
I’écart entre les diamétres modaux d’origine et calculé est inférieur a 2% entre un aérosol chargé selon la loi de
Boltzmann et selon la loi de Wiedensohler.

En conclusion, les granulométries obtenues avec une charge moyenne d’aérosol supérieure plus élevée pour le
mode principal. Les écarts de distribution de charge entrainent un défaut de correction des modes
multichargés de la distribution de mobilité qui se traduit par la présence d’un épaulement pour un aérosol
monodispersé et par un décalage vers les diametres plus fins pour un aérosol unimodal. L’écart de diamétre qui
en découle, dans le cas d’un aérosol unimodal, reste inférieur a 2%.
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DECHARGES A BARRIERES DIELECTRIQUES A PRESSION ATMOSPHERIQUE POUR LA CHARGE
BIPOLAIRE D’AEROSOL
Mots clés : Décharge a Barrieres Diélectriques, Aérosol, chargeur d’aérosol, Charge bipolaire
Plasma froid, charge par diffusion

La mesure de distribution de taille d’'un aérosol (particules solides ou liquides en suspension dans un
gaz) par analyse de mobilité électrique nécessite de neutraliser I'aérosol. La neutralisation consiste a
conférer une distribution de charge centrée sur zéro obtenue par la diffusion sur I'aérosol d’ions
bipolaires. Nous avons démontré la faisabilité d’un chargeur bipolaire post-Décharge a Barriéres
Diélectriques (DBD) pour remplacer les neutraliseurs radioactifs, généralement utilisées pour la
production d’ions bipolaires et soumis a des contraintes législatives. La caractérisation électrique des
DBD en géométrie « fil-fil » selon la distance inter-électrodes, la tension et le débit a permis de
mettre en évidence trois types d’auto-organisations des filaments selon la tension et d’évaluer le
courant de décharge, c’est-a-dire la production par la décharge d’espéces chargées par unité de
temps. Dans la géométrie et les conditions de fonctionnement choisies, des méthodes de mesure des
flux d’ions en post-décharge ont alors été développées. Nous avons ainsi confirmé que la fraction
d‘ions extraits de I'espace inter-électrodes résulte d’une compétition électro-hydrodynamique qui
dépend de l'auto-organisation des filaments. En effet, les densités d’ions positifs et négatifs en
post-DBD, ainsi que le rapport entre ces densités, critiques pour la charge d’aérosols, sont contrélés
par les champs électriques et le temps de transit des ions en post-décharge. Dans le chargeur post-
DBD, les densités d’ions sont décroissantes. Toutefois, cette décroissance n’affecte pas les
distributions de charges des aérosols qui sont constantes pour chaque taille quelle que soit la
concentration d’aérosol. Dans ces conditions, les granulométries mesurées en post-neutraliseurs
radioactif et DBD sont comparées afin de prouver que le neutraliseur post-DBD est viable pour la
granulométrie des aérosols submicroniques.

ATMOSPHERIC PRESSURE DIELECTRIC BARRIER DISCHARGE FOR AEROSOL BIPOLAR
CHARGING

Keywords : Dielectric barrier discharge, aerosol, aerosol charger, amospheric pressure
electrical discharge, noneequilibrium plasma diffusion charging

The measurement of the size distribution of an aerosol (solid or liquid particles in suspension in a
gas) by electrical mobility analyses requires the neutralization of the aerosol. Neutralization consists
in imparting a charge distribution with a mean charge of 0 by the diffusion of bipolar ions on aerosol.
We prove the feasibility of a post- Dielectric Barrier Discharge (DBD) bipolar charger as an alternative
to radioactive neutralizer subjected to legislative constraints. The electrical characterization of a
wire-to-wire DBD versus the gap, the voltage and the flow-rate highlights 3 kinds of self-
organizations of filaments versus voltage. Moreover, discharge current which represents the charged
species production per unit of time is evaluated. In the chosen geometry and operating conditions, a
post-discharge ions flux measurement method was developed. We confirm that an
electro-hydrodynamic competition controls the extraction of ions from the gap. In fact, electric fields
and transit time control positive and negative ions densities and the ratio between them which are
critical for aerosol charging. For the post-DBD charger, ions densities decrease in the charging zone.
However, this decrease does not affect the aerosol charge distribution for each particle size with
concentration. In these conditions, the post-radioactive neutralizer and post-DBD neutralizer aerosol
size measurements are compared in order to prove that the post-DBD neutralizer is available for
submicronic aerosols sizing.






