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Introduction

Afin de limiter les rejets polluatE DQV O-DWP RV S boud ldsau@®idabil€d Rid Btél vises en

place. Leur durcissement a poussé les constructeurs automobiles a optimiser la combustion mais aussi a
introduire des systemes de fiastement des gat des particulds long de lalJQH G-pFKDSSHPHQW
améliorations omotammentpWp DWWHLQWHY j O-DLGH GH FDSWHXUV HW G X
RUJDQHVY GX PRWHXU $XVVL LO HVW QpFHVVDLUH GH FRQQDLW
efficacité (OrBoard DiagnosticOBD).

Dans le cas des émissions de partidealssie, leur éliminatidAVW UpDOLVpH j O-DLGH G-XQ
(FAP). La quantité de particules de suie accumulées, et donc filtrées, est estimée par différence de pression
H Q Writté¢ & latbortie du FAP. Cependant, en cas de fuite dans le FAP, des suies passent alors a travers
de celsiFL VDQV rWUH ILOWUpHYVY /H GpYHORSSHPHQW G-XQ FDSWH;
conditions extrémes (débit et températese gaZlevé GeX@WAL IJQH G-pFKDSSHPHQW PRWI
nécessaire. De plus, les normes automobiles imposent des limites en nhombre déméatigdes
kilométreLD GHPDQGH G-XQ FDSWHXU UHVSHFWDQW FH FDKLHU GHV |

La technologie employéens cette étude est un capteur de type résistif. Le signal du capteur correspond

a la mesure de la conductance enug électrodes. Grace aux propriétés conductrices des suies, la
conductance mesurée augmente avec la quantité de suies déposée. bmdatdiogapteur fait suite

a deux projets ANR CILAMEN 1 et CILAMEN 2 réaigeice da collaboratioHQWUH O-,QVWLWXW
du Pétrole et Energiel RXYHOOHV ,)3(1 O - (F R OHierta¢d EMSE)X Bévantighes6 D L Q W
Techniques Industrielles (CTRENAULT TRUCKSet (GElectricfil (EFI).

&HV SURMHWY RQW PLV HQ pYLGHQFH OD | Ddarvabse deartioMes & - XQ W H
RQW FRQGXLW j O-pO D EmtubtigilppoQuitpaXEpR|. RJD SotiXfldu YoHdBEdnnegmen

GX FDSWHXU HVW O-XWLOLVDWLRQ G-XQH WHQVLRQ HQWUH OHV
pour avantage- D PpOLRUHU OH . Bied Qb @ capxeuF it akliMexalun staderskustriel,

celuici présente encore dasitations:

x IH FDSWHXU QH GRQQH TX-XQH LQIRUPDWLRQ VXU OD PDV
échappements

X I-HITHW GH OD WHQVLRQ@l d@rithued Rdx EtodevdddDURQ @V WLPLVHU
performances du capteur

Xx OH VLJQDO G Xrdisbreblsbtexbipa® ertiéndment exploité et pourrait contenir des
informations intéressantasur estimer la taille des suies

Ce projet de these, réalise EROODERUDW L RHQOVHQ WQYWHWOW XN GH 5eHdEKHUFKH)
O (QYLURQQHPHQW GH aleRl© soubeh (de<2EX financé par la région &reAlpes

(ARC 3 environnement).dlpour objectif scientifique de comprendre le mécanisme de fonctionnement

du capteur, particulierement les effets de la tatesipolarisation entreslélectrodes de mesure en vue
G-DSSRUWHU GHV VROXWLRQV DX[ OLPLWHYVY PHQWLRQQpPHYV

Le présent mémoiest composé de cing parties.

/H SUHPLHU FKDSLWUH GpFULW OHV VRXUFHYV JpQpUmedtHV GH SDL
rappelle les grands principes des systémes de filtration des particuleSctiappdesents desteurs

diesel et la nécessité du suivi des émissions de particules. Enfin, il présente les grandes familles de
technologigde captewde particue HPEDUTXpV HW SDUWLFXOLqQUHPHQW O-KLVW
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Le second chapitre présente les moyens et méthodes utilisés afin ddegéagercontrolédes
SDUWLFXOHV LVVXHV G- XQH FRPEXVWLRQ HW @$tVP& lal $ptd HQWHYV
OHV PR\HQV SHUPHWWDQW O:-DFTXLVLWLRQ GX VLIJQDO GX FDSWI

Le troisieme chapitre se focalise sur les résultats de caractérisation des suies produites. Dans une premier
partie sont montrés les r*éaMD WV GrBtQPHOUPHWWDQW G-DYRLU GHV LQIRUPDW
massiqgue en particules et en carbone élémentaire ainsi que la distribution en taille des partisules produite
Ensuite, sont présentiésrésultats des analysesitudonnant des informations sur la morphologie, la
structure, laéactivit¢et les propriétés électrig@@HV VXLHV JpQpUpHYV SRXU O-pWXGH

Le quatrieme chapitre met en avant les résultats de mesures réalisées par le capteur en fonction de
O - LQI10 XHQ Fsiparhheéteek kedmUeth Qeviipérature des gaz et du capteur, mais darteunsion

de polarisationUne tension de polarisation optimale en fonction du type de particules (taille,
composition) a été trouvée. Afin de comprendre ce phénoregragqdisdansdu signal du captear

basse fréquence (1 Hz) et haute fréquence (5 kHz) ont été effectuées.

Le dernier chapitre GDQV OH EXW G:-pFODLUFLU OHV REVHUYDWLRQV HW
modelesLe premiecalculde comportemerthemiquedes pontslesuiedéposgéa la surface du capteur

VRXV O-HIIHW GH OD SRODULVDWLRQ *UkFH j FHOD LO D pWp SR
le capteur.e second motlel SHUPHW GH SUpGLUH OH FRPSRapWu exdoeedv WHP S
a un flux contenant des particules de suies. Nous sommes, dans une certaine mesure, capables de
modéliser les effets de différents paramétrds signal du capteur tels que la vitesse de construction et

de destruction des ponts de saigse les deux électrodes et du champ électrique.
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1.1 Pollution atmosphérique par les particules
I.1.1 Effets sanitairesdes particules

Une attention de plus en plus prononcée est accordé@mre@quencesanitairesnduites paires

particules. Du point de vue de la santé, les particules ont montré de mamdére efférééfastet ce

HQ FDV GH FRXUWH H[SRVLWILRAA] R Xoud tetine Res lefiéts RIgerB8B RO R Q J p
santeVRQW GHV LQIODPPDWLRQV UHVSLUDWRLUHYV VXLYLHV G-DWYV
rythme cardiaque pouvant mener ahaspitalisation ou au décés. Sur le long terme, les études montrent

une augmentation de la mortalité et de la survenue de maladies respiratoiramstwaithd&En 2013,

le Centre International de Recherche sur le Cabi€¥t)(a classé la pollutiopar les particulee suie

issues des motorisations dieseime étanEDQFpULJgQH SRXU O-+RPPH JURXSH

Figure I-1: Dépdt des particules dans les voies respiratoires humaines en fonction de Iwille G - D J&%].q V

La dangerosité des particules provient essentiellement de leur morphologie. Comme |Eigwejre la

plus les particules sont fines, plud®l RQW OD SRVVLELOLWpP GH SpQpWUHU SU
deséjourner longuement. En addition a leur morphologie, des espéces chimiques dangereuses, adsorbées
la surface des particules (hydrocarbures aromatiques polycycliques appelés APelB@nt alors

étre relarguées directenaamtisO -RUJDQLVPH

'H SOXV G-XQ SRLQW GH YXH HQYLURQQHPHQWDO ORUVTXH OF
HOOHYVY SDUWLFLSHQW j O-DFFpOpUDWLRQ G sblar®pluRi@purthne@H OD JC
Les monuments et batiments sont aussi dégradés par leur noircissement et leur eri6tp[tement

1.2 /LPLWH G-H[SRVLWLRQ

$ILQ GH SURWpPpJHU OHV SRSXODWLRQV GHV OLPLWHV G-H[SRVL
Dans € cas des particules fines, les limites prennent en considération deux tailles degediecales

ont un diametre inférieur a 10 um (B& PM pourParticulate matter) et celles qui ont iamdtre

inférieur a 2,5 um (PRI5). Ainsi un objectf fREDO GH TXDOLWp GH O-DLU HVW GpllL
TXH GHV VHXLOV G-DOHUWH HQ F[G].pI\B)DswvydrBHquﬂe céspVXPpV
limites sont exprimées en yg/M&HSHQGDQW FRPPH QRXV O-DYRQV YX SUpFj
SOXV ILQHV pWDQW OHV SOXV VXVFHSWLEOHYVY GH VH GpSRVHU S
en nombre de particules devraient voir le jouhpimmement en vue de mieux représenter la dangerosité

des particules fines.
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Tableaul.1: Synthése des valeurs limites d'exposition de la population aux particules fines en Europe.

PM10 PM2,5
En moyenne annuelle depuis le
- 3
Valeurs 01/01/(.)5 ’ 40‘.19/”1 L En moyenne annuelle 25ug/m? depuis
limite s En moyenne journaliere depuis le le 01/01/15
01/01/2005 : 5qug/m3 '
a ne pas dépasser plus de 35 jours p
Objectifs 3 3
de qualité En moyenne annuelle 30ug/ms. En moyenne annuelle 10ug/m3.
Seuils En moyenne journaliere 80ug/m3
d'alerte y J Hg/m=

Il est a noter qusgelon ledignes directrice& HDr@anisatioMondiale de |&nté (OMS)9] relatives a

OD TXDO L VdlpmisseH laGcobcetdratiooyenne annuelle en P8Ade 70 pg/m, un niveau
communément enregistré dans nombre de villes en développement, & Zbifidgnmiveau préconisé

SDU 0:-206 SRXUUDLW UpGXLUH OH WDXH@NLPROVNDOLWpP OLp j O

.L1.3 6RXUFHYV i@ g ipbatMdestransports

/HV SDUWLFXOHV SHXYHQW rWUH LVVXHV GH VRXUFHV QDWXUHC
Les particules provenant de sources naturelles sontdeuplesigénérées par la végétation (pollen), la

mer (embrun)les érosions (poussieres) et les éruptions volcaniques. Ces particules sont de nature et de
morphologie trés différentes en fonction de leur origine.

/HV SDUWLFXOHY SURGXLWHV SDU O-DFWLRQ GH O:-+RPPH VRQ
' LQGXVWULH O:-DJULFXOWMQ Hi ausS), YaLnatir® &V ¥ thétphoMbicdds pattiduiesy S R U
VRQW GLIIpUHQWHY VXLYDQW OH VHFWHXU G-DFWLYLWp /D VX
particulaires se focalise surtaut les PM10 et PM2,5. Nous constatons que ces émissions sont en
diminution depuis les années 2000 (diminution de 35% pour 18sePMR % pour les PR/5), comme

le montre I Le secteur résidentiel est le domaine qui produit la plus grosse part des émissions
totales de particules. Cela est surtout lié au chauffage individuel au bois.
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a) PM10 b) PM2,5

Figure [-2: Emissions de PM10 a) et PM2.5 b) de 2000 & 2014 par sect@ativité en France[10].

Dans ces émissions particulaires, en 2014, le transport représente environ 16% des PM10 et 19% des
PM2,5. Nous constatons que la contribution du secteur tragstppitis importante polesémissions

des particuledes pludines. Il est aussi a noter que les concentrations moyennes annuelles en particules
sont plus variables sur les stations situées a proximité du trafic routier et peuvent présenter des
concentations plus importantes que les valeurs moyennes enregistrées.

Les véhicules diesel représentent une part importante des émissions du secteur du [fFaos
montre que la part de véhicules diesel occupe 53.1% des nouvelles immatriculations pour les véhicules
légers en Europe et est relativement stable depuis @00contrdle précis des émissions des
échappements des véhicules didsél X Q V X L ¥ité dedHn@yensldé @pollution sont donc un défi
sanitaire.

Figure I-3: Marché européen des voitures diesel (% des immatriculations en fonction des anng&s)

Néanmoins, dans le cas des moteurs a éésecL O-DGPLVVLRQ GX FDUEXU®DQW VH I
probleme lié & la formation de particules est aussi présent. Ainsi le développement de FAP pour moteur
essenca injection directtl VW j O-pWXGH DILQ @ UpGXLUH OHV pPLVVLRQV
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I.1.4 Réglementtions européennesles émissions duransport routier

/HV pPLVVLRQV OLpHV DX WUDILF URXWLH@@&&-IﬁQuNe GHSXL\
OpJLVODWLRQ HXURSpHQQH TXL LPSRVH GHV QRUPHV G:-pPLVVLR
véhicules mis esirculation (1@ mg/km a4,5 mg/km pour les émissions de particpsexemple Ces

normes &uro» ont été instaurées 1993 et imposent les valeurs maximales pour les émissions de
polluants en fonction des différentes catégories de véhicules. Elles ont été révisées environ tous les 5 ans
HW | O-KHXUH DFWEG ©® Qui estFerHapplicaob (48RmbHoibur les

émissions de PM 8Q GHV IDLWV LPSRUWDQWY j QRWHU HVW: O-DSSDI
particules/km) lors desormesEuro5b. Aussi, les futures normes qui entreront en vigueur pourraient
LPSRVHU XQ GLVSRVLWLI PHVXUDQW OD FRQFHQWUDWLRQ GHV &
VRQW PHVXUpHV VXU GHV ED@GFKRPBRRO B VX RORapga&DKi®F F\F O H
&\FOH TXL UHSUpVHQWH OH FRPSRUWDQW PR\HQ G-XQ YpKLFX
conditions réelles/LTC (Worldwide harmonized Light vehicles Test Procedunte)isenen place

Tableaul.2: Tableau récapitulatif des normes européennes d'émission de particules pour les véhicules Iégers.
PM PN

Norme Euro mg/km Nombre/km

Diesel Essence Diesel Essence

EURO 1 (1993, 140 - - -

EURO 2 (1996] 80 - - -

EURO 3 (2000, 50 - - -

EURO 4 (2005 25 - - -

EURO 5 (2009 5 5 6,010t -

EURO6 (2014, 45 45 60710t 60402

Pour réduire les émissions de polluants efficacement, les systéemes de dépollution doivent étre
opérationnelsWR XW DX ORQJ GH OD YLH G H O b AIRiPiReEtLiopdraif Rée. W D QG
surveiller le fonctionnement des organes de dépollution grace a des capteurs embarqués. La communauté
européenne a donc mis en place des normes qui définiseamicen&ration massique de polluants a ne

pas dépasser lors des mesures embarquées. Par deentipiées en cas de défaillance du FAP sont

fixées (limites OBD OnBoard Diagnostics). Le véhicule devra signaler une anomadliee des
concentration eM atteintl2 mgkm (Euro 62) au lieu des 4,5 mg/km de la horme Eurd.éb.

futures normes devraiedégalemenprendre en compte une limite de ce type exprimée en raenbre
particules par kilomeétre.
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.2 &RPSRVLWLRQ GHV JD] G:pFKDSSHPHQW GLHVHO

Les produitsle combustion du gazole sont dépendants de la composition du carburant. Le gazole est un
PpODQJH G-K\GURFDUEXUHV FRQWHQDQW SULQFLSDOHPHQW GH
KHIDQH HW SRUW LsRepm@aigs.GHn R&dot) Bes Wkhes naturelles du gazole, des
FRPSRVpV D]JRWpV HW VRXIUpV IRQW SDUWLH GX PpODQJH &H
composeés sont présents en quantités infimes. De plus, des espéces oxygénées (éther) sont présentes afi
G -DPpOLRUHRDOHNVSEGXY I IRDUEXUDQW HW SRXU pYLWHU O-HQFUD
ajoutés (surfactant, détergeant).

Les conditions de fonctionnement du moteur ont aussi un réle important dans la formation des émissions

j O-pFKDSSHPH gngle cdgQesHhidtelld dieseéD - L Q M HF W L Rs@ fai Miréci2tddhiXddris Q W

la chambre de combustigous forme de spray qui mene a un gradient du m&arimeant/Air

(richesse) $X[ FRQWRXUV GX VSUD\ G-LQMHFWLRQ Oidéléanpd)advecUD QW V
O-DLU GH OD FKDPEUH &HOD FRUUHVSRQG j XQH FRPEXVWLRQ
région au centre du spray posséde un ratio du mélange Carburant/Air élevé ou le carburant se présente
sous la forme de gouttelettes issleela vaporisation incompléte du carburant. Cela conduit a une
combustion de type flamme de diffusianlaocombustion est limitée par la diffusiondleR [\ dan@ H

OHV JRXWWHOHWWHY PDOJUp O-H[FqV G:-DLU /HMesBrQdelaNLRQV
combustion.

[.2.1 Composition de la phase gazeuse

La présence de composés soufrés produit, lors de la combustion, du dioxyde de soufre qui par
suroxydation méne a la formation de S& H GHUQLHU SURGXLW GH O:-DFRUGH VXOI)
/| -DFLGH VXOIXULTXH DLQVL IRUPp ORUVTX:-LO HVW UHOKFKp G
organiques secondaifgf (Q UDLVRQ GH VRQ U{OH GDQV OD IRUPDWLRQ G-
de pluies acides, la teneisoufre des churants est réglementée et limitée a 10mdgpuis 2009.

/ID FRPEXVWLRQ GX JDJROH VH IDLW SDU O-LQMHFWLRQ G-DLU HC
G-DJRWH GDQV O:-DLU FRQGXLW j OD IRUPDWLRQ G-R{\GH G:D]
correspondent a un mélange de NO et de, §@ sont des produits dangereux pour la santé humaine.

Ainsi, les rejets de ce composé sont aussi réglementés et limités a 80 mg/km depuisita G@one E

les véhicules diesel.

De plus HQ UDLVRMLG\HHPHOMDE - XQ JUDGLHQW GH FRQFHQWUDWLR
chambre de combustion, du monoxyde de carbone et des hydrocarbures imbrulés sont formés dans les
zones localement riches en carburant. Le monoxyde de carbone étant un poisonr d&éséanp®d

humaine, ses rejets sont limités a 500 mg/km dans le cas des véhicules diesel.

/IH FDUEXUDQW LPEUXOp ORUVTX:L @piddgidhs\élevéds] peuj aGsidivheneH P Sp U
SDU SRO\PpULVDW LIR@ocarbbres hfetddtEp Woly&yQiqees (HARB] Les HAP sont

le résultat de la réaction des radicaux CH* avec du @1, ou GHs. La recombinaison suivie par un
UpDUUDQJHPHQW GRQQH UHVSHFWLYHPHQW XQH PROpFXOH DOL
delaRUPDWLRQ GH UDGLFDX[ HW O-DGGLWLRQ G-DFpW\OqQH LO \

10
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[.2.2 Formation des particules de suies des échappements diesel

La genese des particules prend place dans la chambre de combustion au niveau de zones localement trog
riches en churant[2]. La formation des particules est la continuité directe de la formation des HAP
[Figurel-4). Une fois les HAP obtenus, cebt FRQWLQXHQW j FURLWUH MXVTX:]
ODPHOODLUHV FRQVWLWXpHV GH TXHOTXHV FRXFKHV FRPSRVp
FULVWDOOLWHY V-DVVHPEOHQW HQVXLWHKBHX®BQ LG UWH K p&/IR D C
nanometres. Cette étape correspond a la formation des paticdi#ss, correspondant au mode de
nucléation2], [14], [15]

Figure |-4 : Etapes de formation de particulesle sue diesel d'aprés Bockhor15].

&HV VSKpUXOHV SULPDLUHV FURLVVHQW DORUYV SDU FROOLVLRQ
rwuH GH TXHOTXHV PLFURQV &H VRQW FHVY SDUWLFXOHV TXL VR

Cependant, lformation de particules, a partir de molécules contenant quelques atomes de carbone a
SOXVLHXUVY PLOOLHUV HVW XQ SURFHVVXV FRPSOH[HC&RQW WHFK
SKpQRPgQH Q-HVW SDW Whtkl@©dieBd] @dis sl &k WehicldeX essence équipés

G- -LQMHFW HR CarbGrantl HvaMegH raisn des conditions différenteenfipérature pression,

richessgles particules générées ont des caractéristigiesmendifférenteg16], [17]

En plus de ces émissiates particules carbonées, des particules inorganiques et métalliques issues des
DGGLWLIV HW GH O-XVXUH GHV SLgFHV PpFDQLTXHV SDU IURWW&L
pas étre éliminées du filtre a particules et forment un dépadds.cen

1.3 Propriétés des suies diesel

[.3.1 Composition et morphologie

La composition des suies est dépendante qedeessus dermationet notamment des conditions de
combustion Les particules produites pas motorisations diesel samamposées majoritairent de

matiéres carbonées sur lesquelles sont adsorbées des espéces chimiques diverses issues elles aussi d
combustion du carburafffigurel-5). Ces espéces adsorbées, appelées SOF (Soluble Organic Fraction)
FRUUHVSRQGHQW j XQH IUDFWLRQ G-K\GURFDUEXUHYV LPEUXOpPV

11
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polycycliques etdeddL YpV PLQpUDX[ VXOIDWHV« SRXYDQW rWUH SUpVH
aprés réactifay.

Figurel-5 6WUXFWXUH pOpPHQWDLUH G- XQH SDUWRFXOH LVVXH GH OD F|

La partie catb@ pH FRUUHVSRQG DX[ VSKpUXOHV SULPDLUHV G-XQ GL
agglomérées entre dR¢ésCe phénomeéne produit des particules de morphologie fractale, ayant un
pourcentage de ramification plus ou moins important en fonction de®mreholis de leur formation.

La taille des particules produites dépend de plusieurs parameétres (richesse du mélange carburant/air,
SUHVVLRQ WHPSpUDWXUH« /HVY SDUWLFXOHV DJJORPpUpPpHV SH)>
de nanometres a qgees micromeétres.

"XQ SRLQW GH YXH PpWURORJ Wl %$RWOG \p FSKDDS/G IHFPHIHV eRIQW R Q W
taille différente en fonction de la pondération en masse ou en nombre des mesures comme le montre la
La distribution est centrée autour de 10qmoade accumulatioljrsque que ces mesures
sont pondérées en masse. Nous remarquons que lorsque ces mémes mesures sont pondérées en nombre
la distribution de taél est centrée aux alentours den@. Par conséquenied mesures en masse ne
permettent pas de bien représenter les partitibdmes(mode nucléatiomui sont masquées par la
masse des grosses particules.

Nombre

Masse

Figure 1-6: Distribution de taille (pondérée en masse et en nombre) de particules
produites par des motorisation diesdP].

12
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En raison de la variabilité des particules produites par un moteur réeesdde séférence sont
généralemerypour IesétudesacadémiquesLa montre que ces particules formées par un

brOleur commercial donnent des particdéesnophologie similaira cellede suiegproduites par un
PRWHXU GLHVHO DYHF O:-DYDQW D JiB]3z6] L@ photgr&gh\etiieBue@arWp HW (
microscopieélectroniqueen transmission (METFigurel-7), retrouvebien la morphologie fractale des

particules diesel.

Figure 1-7 : PhotographieMET d'une particule issue de la combustion d'un béileur commercial[20].

1.3.2 Propriétés électriqguesies suies

La majorité des capteurs de particules sont basés sur les propriétés électriques des suies. La connaissanc
de ces paramétres est primordiale. En raison de leur composition riche en carboneieks soigs d
conductrice€lectroniques &HSHQGDQW OD OLWWpUDWXUH V-HVW VXUWR X\
G -LQIRUPDWLRQV VRQW GLVSRQLEOHYV gmpeueswaleMrst GH)
de résistivité trouvées en fonctierH OD QDW X UH G brireVdX gréhdegeax ésiktivite\des/ -

suies de synthése @st1® YP 'H PDQLQUH é&ssypdldeOsdies@iinue avec leur densité
apparente

Tableaul.3: Résumé des résistivités électriques de suies modele obtenues dans la litérature.

Référence Type de carbone utilisé 5pVLVWLYLWp
Marinho[21] Graphéne 0,0038 pous MPa
Noir de carbone 0,0018o0ur5MPa
Sanchegonzale22] Noir de carbone 0,004 a 0,02 poidri2 kPa

De plus le coefficient de temdure de résistance des suigs@ U{OH LPSRUWDQW GDQV O-
résistanceCelleci HVW G - HQOBtAJIRWD des suies modeles. Le coefficient négatif indique une
conduction non métallique des particules de suies. Ainsi, quand la température augmente, la résistance
dimirue. Ce parameétre est important lors des mesures de la résistance des suies. Ce point sera discuté a
chapitre III.

13
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.4 7HFKQRORJLH Gdgs@drtelles PadrldR @hicules diesel

Malgré les optimisations continues des moteurs diesel, la produgbarticdées de suies reste
UHODWLYHPHQW LPSRUWDQWH /HV OLPLWHV GH SOXV HQ SOXV
filtre & particules (FAP) stous les véhicules diesel afin de réduire les émissions de pdrtiestes.
généralemenE R Q VW L W X e @n X&parhida® pMirduse (carbure de siliciwordiéritg avec des

canaux disposéslQ QLG G-DEHLOOH Le&3 ERn@RIQNWVfertéOde maniére

alternéej O-DYDQW HW j dfin Ddne lagssEHpdSsér hBeSleGmamme nous pouvons le voir

sur IgFigurel-8] les gazGéchappemenpassrt au traverslesmurs poreux qui séparent les canaux
entrants des canaux sortahtss particulede suiesont alors retenssur les paroides canaux entrants

laissant le gaz passer libremagentravers de la matrice céramiguefureta mesure que les particules
V-DFFXR¥X@HRUWDWLRQ G-XQH FRXFKH GH VXLH TXlpe@ridtahtHQW GH
G-DWWHLQGUH XQH HIILFDF L @éper@a&ht,| ap@sviudiguel BeQtaiGas ds KilonvetredH

O - D F F XrPde<OsDiidN fillRées dans le [BARaine une augmentation dedae de charge en amont du

FAP, ce qui est néfagteur le moteur. Afinallutter contre ce problénie FAPdoncest réguliéraent

régénéré Pour cela, la température des gaz au niveadRiledt augmede jusgX-j DWWHLQGUH X
température dH Q Y LOOR QLessuies sont alors bruléaBn de complétement déboucheerligne

G - p FK D S& pdrhb@rd\au FARefiltrer denouveades particules normalement.

Figure [-8: Schéma et principe de fonctionnement d'un filtre a particulesil W GOXQ@RH G-pFKDS I2PEHOW GLHVHO
parois du FAP entre les canaux ontune pord LWp G-HQYLURQ —P

Cependant, ces régénérations entrainent une@sMrBoPPDWLRQ GH FDUEXUDQW FDU C
température se fait par une post injection de carbGratd HFWHPHQW DX QLYHDX GX FDW
danslequeDHV UpDFWLRQV G:-R[\GDW deRc@alélf Bt\ALigHddtRritempétature g D JH Q W
gaz./ RUV G-XQH JUDQGH DFFXPXODWLRQ uaigradieqt te tetmpexatireF R P E X\
pouvant entrainer des fissures de la matrice céramique et diminuer son efficacité a filtrer I§24jarticules

$ O-KHXUH DFW XH O O Hité @e blia¢¢unfulzd\dams @ FA\H e€) Bstim&dDa(pavtir de la perte

de charge aux bornes du FARtte méthode donne une estimation moyenne de la quantité de suies
présentes et ne permet pas de détecter la formagmiitedissureg§2], [25] De méme, ar ce biais, la
qguanWLWp GH SDUW ket JUCRAR nd pelt paseir&d2isriinée.

14
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Gréce a cette technologie, la quantité de suie énuseepsntréduitelFigurel-9) et les véhicules diesel
peuvent respecter les normes imposées.

Figure I-9: Influence du filtre aparticules sur la distributionen taille des particules pondérée en nombr].

LaFigurel- 9 PRQWUDQW XQ H[HPSOH G:-pPLVVLRQ GH SDUWLFXOHYV |
particules, illustre big O-LPSRUWDQFH G-XQ WHO GLVSRVLWLI /HV SDUW
MXVTX-j XQ UD &fmiaNin véhicald sans FAP.

.5 Capteur embarqué pour la mesure de guantité de particules

/IHV SULQFLSDX[ REMHFWLIVurGdd p@articUs dépdnifendtWalkdriQtoud d¢ GorFD SW H
positionnement par rappati FAP. En amont du FAP, il devrait permettre de réduire le nombre de
régénération du FAP, entrainané diminutiordela surconsommation et une augmentation de la durée

de vie deeluici par une mesure directe de la quantité de suie présente dan€le &&PdUAP, le

capteur peutvérifier que les systemes de dépollution implantés dans le véhicule fonctionnent
correctement. Des systéemes de diagnostic embarqué (OBD) spenhdables et soumis a une
régulation. Les normes en vigueur imposent des limites en cas de problémes de filtration inférieures a
12mg/km dans le cas des émissions de particules. Cette valeur détermine la sensibilité des capteurs OBD
pour détecter une défance.A terme le capteur pourraiaussipermettre une optimisation des
SDUDPgWUHYVY GX PRWHXU HQ YXH GH UpGXLUH OHV SROOXDQW\
lambdadans les moteurs a essence

Différentes technologies ont été développéastpe installées de maniére permanente dans le véhicule

En fonction de laechnologie employé@ H FDSWHXU SHXW VHUYLU GH V\VWgPH S
santédu FAP et/oule niveau de chargemeht FAP.Misesa part les mesures de presgpmie de

charge)les différentes technologies employées peuvent étre divisées en 3 catégories en fonction de leur
principe de fonctionneme26]:

X PHVXUH GH O-DWWpQXDWLRQ G-RQGH UDGLR SDU OHV VXLHV
X mesure des charges électsdes suies (charge, décharge, électrostatique)
X PHVXUH GH OD UpVLVWDQFH GH plnkipedrssistifDFFXPXODQW VXU C

15
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Ici, nous ne traiterons pas les moyens de laboratoire permettant de mesurer les concentrations en
particules, cependant unegénérale de ces instruments peut étre trouvée dans la l[B&fafaéd

I.5.1 Classification des capteurs

&RPPH QRXV O:-DYRQV PRQWUp GODQR/HAEH H DB W/XHISKHBEHp P RGHH@ \
des suieaccumulées dans le Fedfaitpr aPHVXUH GH GLIIpUHQFHYVY GH SUHVVLRQ
du FAP (elta i mais ce principe montréld/ OLPLWHYV DYHF OHV QRXYHOOHV QRUPI

[.5.1.1 Capteur de suie par onde radio

Une des technologies développées est le suivi de la pr@pagati¥x QH RQGH UDGLRIPX WUDY
[30] &HWWH PpWKRGH D GpMj PRQWUp VRQ HIILFDFLWp GDQV OH
FHWWH WHFKQRORJLH HVW REWHQXH HQ SODoDQW VRQGHV Gt
/ID SUHPLqQUH SODFpH j O-HQWUpH GX )$3 SHUPHW GH
SRVLWLRQQpH j OD VRUWLH GX )$3 HQUHRQBGW Ul @p B QHE H WWWU D@
fonction de la quantité de suies présentd@lBA®. Cela permet donc de suivre en temps réel le taux de
remplissage du FAP.

Figure 1-10: Schéma du placement des antennes deesurepour un capteur a ondes radi¢29].

Ce principe de mesure est robuste et immunisé contre la plupart des paramétres entrainant du bruit tel que
OD SRURVLWp GX )$3 O-R[\GDWLRQ t&8sbatu éhidulébit\ét ¥xpsrbture OHV FH
des gaz)

GE Sensing & Inspection technologies a annoncé le landenteeproduction industrietle ce capteur

en 2009 sous la référence ACCUSOLVE advanced Diesel Particulate Filter S&ig8embar)(

Cependant, bien que cette technique soit précise pour déterminer le taux de charge du FAP, elle ne permet
pas de déterminer la quantité de suies qui sortirait du FAPeett menc pas étre utiksén tant que

capteur OBD du FAIR29], [30] Ce systeme pernaatant tout de remplacer les capteurs de pression dans

la gestion des régénérations du FAP.
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Figure I-11: Photographe du capteur par onde radi¢29].

I.5.1.2 Capteur de suies par décharge électrique (SDSSpark discharge soot sensors)

/H FDSWHXU GH VXLHV SDU GpFKDUJH pOHFWULTXEDVp V X
PRQWUH XQH YXH HQ FRXSH G-XQ WHO FDSWHXU 7RXW FRPPH X
électriques OD WHQVLRQ PLQLPXP G:-pPLVVLRQ G:-XQ DUFdp@HFWULT:
électrodes. Cette tension est dépendante de la distance entre les électrodes, de la nature du gaz, de |
température, de la pression et de la quantité de suie (théorie de Paschen). Il a été montré que des particule:
de suies (carbone) présentes etttV pOHFWURGHY G-XQH ERELQH G-DOOXPDJ
électrigue. La tension nécessaire pour générer un arc électrique peut étre diminuée [B4fjua 70%

capteur de suies par décharge électrique détermine donc la tension minimum afin de générer un arc
POHFWULTXH HQWUH OHV pOHFWURGHY 3RXU FH IDLUH O:-pOHFV
QLYHDX VSpFLILTXH G- posHiéchartgte énireHd? Elecdties] & vdvdds un arc électrique
JpQpUp GDQV OH IOX[ GH SDUWLFXOHV 8Q V\WVWgPH GH GpWHFWIL
suffisante pour créer un arc électrique ou non. Cette information est alBrk Wans|] O -coi@rblgV p G H
TXL DMXVWH O-pQHUJLH GX SURFKDLQ FKDUJHPHQW GH OD EREL
LOQYHUVHPHQW SOXV G:-pQHUJLH VL O-DUF Q-HVW SDV GpWHFWp
[31}

Figure 1-12: Design d'un capteur de particule type SDSB1].
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Ce type de capteur a montré des résultats intéressants dans la détermination de la concentration en
particules, avec la possibilité de mesurer emwo@ependant, les conditions de température et de la
nature de la phase gaz doivent étre bien connu€&s adlREWHQLU XQH PHVXUH SUpFLVH

[.5.1.3 Principe du capteur de charge (PMTrac EmiSense)

Les capteurs de charge sont basés sur le principe de mesure eleprésarges a la surface des
particules de suies (de maniére naturelle ou induite). Dans le cas du capteur Emisense, le capteur est
FRPSRVp GH PpOHFWURGHYVY SRVLWLRQQpPHY GDQV O:-pFKDSSHPHC
HW O -D X Velgst cprdetedvaJur Gmplificateur de charge. Les charges portées par les particules
HQWUDQW GDQV OH FKDPS pOHFWULTXH GH OD SUHPLqUH pOH
électrode de maniere proportionnelle a la concentraisiquen suiedans les échappeme

[-13.

Figure 1-13: Principe de fonctionnement du capteur EmiSense.

Ce type deapteur est proposé par EmiSense au statld. @ G X VW [Fighr& 114 [32YtbR én
FROQWLQXDQW O :R-833] PddamanripBrQet@d¢iréalld® didsures en continu, et montre
de bons résultats.

Figure |-14: Photographie du capteur développ@ar EmiSens€g32].
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[.5.1.4 Capteur de suie de type électrostatique

Un autre type de capteur basé sur la mesure des charges présentes sur les particules d#4¢ Wéveloppé
HVW FRPSRVp G- XQH VRQGH FRQGXFW U L F¢il et timBrée¢ davsNaHlus - X QH |
de particules et reliée a un électramgiii mesure les charges déposées par lefFiguied15. Ce
VA\VWgPH HVW VLPSOH j PHWWUH HQ £tXYUH PDLV QH SHUPHW SELC
De plus GH QRPEUHX[ SDUDPgQWUHY GRLYHQW HQFRUH rWUH pWXGL|

capteur.

Figure 1-15: Photographie d'un capteur de suies de typé&lectrostatiqug34].

[.5.1.5 Capteur de sués résistif

Le capteur de type résistif est basé sur les propriétés conductrices des suies. Essentiellement composé d
carbone, les suies sont connues pour étre conduglittesniqued.e capteur de suies de type résistif

est composéaldeuxélectrodesle platine intedigitées déposées sur une plaquette de céramique. En
O-DEVHQFH GH VXLH OD FRQGXFWDQFH PHVXUpH HQWUH OHV
(conductance proche dérg. Dans un flux de particules, au fur et a mesure quaedesesdéposent

HQWUH OHV pOHFWURGHY OD FRQGXFWDQFH Wde MXVTX -
PRPHQW | O-LQVWDU péutXiie reiénér® phr EHadEMagel (6%0°C) afin de brller les suies.

/ID YLWHVVH G-DXJPHQWDWLRQ GH OD FRQGXFWDQFH GpSHQG GF
compositon (WDQW GRQQp OD VLPSOLFLWp GH Rkantd pduo les Xedlided HW O
(mémeG HV L 0rfg sbidéambda aR[\JgQH EHDXFRXS G:-LQGXVWULHOV VH VR
de type résistif (Bosch, continental, EFI, Delpbhe8dge Cependant, une meilleure compréhension

du dépbt des suiesestRlE¢ VDLUH DILQ GH WLUHU OH PD[LPXP G-LQIRUPDWL
capteurT XL D pWp XWLOLVp SRXU O-pWXGH
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Figure I-16: Principe de fonctonnement d'un capteur de type resistif, d'apré&toneridge [35].

I.5.1.6 Capteur de suie de type capacitif

%DVp VXU OD PrPH JpRPpWULH [EXéléc@odedd\wadtXud d&tipevamaeitif dgnv L V W
recouvees SDU XQH FR XK nesaranM& @iaftdVdu capteur sous flux de parteldes
GLPLQXH DYHF O-DFHRX Eapeuw mwdnReQles ndsvltalsXintétdssamar ce principe, il
sembleétremoins sensibleux variations de températive plus, ésauteus indiquet une réduction du

temps de percolati¢&6]

1.6 Historique du capteur de suie étudié

/H FDSWHXU GH VXLHV pWXGLp HVW XQ FDSWHEN WpVERQ/H | GG
OLQHVY HW (OHFWULFILO /HVY WUDYDXENXQ FH ADH¥HAH GRS W)
brevet[377 ,0 pWDLW DORUV TXHVWLRQ GH PHVXUHU O-HQFUDVVHP
SDUWLFXOHY FRQGXFWULFHY /-DSSOLFDWLRQ [GBHCésHra8du QFLSH
RQW pWp UpDOLVpPpV GDQV OH F DOBUAMESB XCaptew Bevigdtlessdobr 35(',7 ©
échgopemert moteur) en 200[39]oula IDLVDELOLWp G- XQ WHO FDSWHXU SRXU .
G-pFKDSSHPHQW GLHVHO D pWp GpPRQWUpH GH PrPH TXH OD YI
du capteur.

/IRUV G-XQ VHFRIQGRANENRMIdMtEé @n 2010 O-RSWLPLVDWLRQ GX FDS\
HQFDSVXODWLRQ HW GH O:-pOHFWURQLT XFabRéll frRppéventd@les D pWp |
différents prototypes réalisés. Les différentes évolutions de génération produites aprés septembre 2010
conduisent & un capteur seb@ G XVWULDOLVp /H SDFNDJLQJ GH O-pOHFWURC
pour résistt) DX[ FRQGLWLRQV G-XWLOLVDWLRQ GDQV XQ YpKLFXOH
capteur dans unnez® D PHQp j XQH FROOHFWH GHV VXLHV SOXV KRPRJqC
Ce travail fut valorisé par un dépét de bid@tDe plus des algorithmes de détection de fuite du FAP

ont été développf41]
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Tableaul .4 : Récapitulatif des générationsle capteus réalisés dans le cadre desgets CICLAMEN et CICLAMEN2
(source rapportinterne CILCLAMEN?2).

Date Vue globale Nez / céramique

Septembre
2009

Mars 2010

Septembre
2010

Décembre
2010

Février
2011

(Q SDUDOOgOH j FHV GpYHORSSHPHQWYV O-RSWLPLVDWLRQ GH
température homogéne sous toute la surface de mesure et de pouvoideBaémeEnérations dans des
conditions extrémes (température des gaz 70 °C, et débit de 50 m/s) en un temps inférieur a 60 secondes
(source rapport interfdLAMEN?2).
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$ O L Vaexdeveldppements, le capteur présentait une plage de mesure entre 0 @abecrgén

précision de = 1 mg/fnet un temps de réponse de 300 secondes pour détecter une fissure du FAP
(source rapport interf@LAMEN2). La miseHQ SODFH G-XQ GLVESRWIWL p GCHFXWR®L
développée permettent au capteur de fonetiaien maniére autonongetravers une communication

CAN avec le véhicule

.7 Design du capteur
[.7.1 Elaboration du capteur

Les capteus mis a disposition parléetricfil pour ce travail de théserrespondnt aux capteurs de
derniere génératiobn exemplaire d® - X Q lcovipdbe&ldctroniquex aussi été fournigFigurel-1
PRQWUH XQH YXH VFKpPDWLTXH GH O-DUFKLWHFWXUH JOREDOH

Figure I-17: Design globaldu capteur de particules résistif.

LescapteuW VRQW UpDOLVpV SDIO®MEY YHGVXQ HX B 8 FUMHD G MpawWavH G -D O
technique de sérigrapfiréglrel-1§. Le capteur comporte deux fonctions. Sur une des faces se trouve

une 4 VWDQFH GH FKDXIIDJH SHUPHWWDQW XQH UpJpQpUDWLRQ ¢
VHQVLEOH FRQVWLWXp G:pOHFW U R G-HiytéS daliséd pavdrayite thspr dRUP H
platine déposé par sérigraphie. Grace a ces teshiadistance intlectrodes peut atteindre jusqu'a

20—P 'H SOXV XQH FRXFKH GLpOHFWULTXH HVW DSSOLTXpH V.
O - p O p P H Q [Figwve1-O7et[fEgDrdl-1§. Les couches de diélectrique permettent de protéger les
connectiques des capteurs. La fenétre coté mesure du capteur ne deddse gpp la partie des
électrodes qui sont paralleles (élément sensible) permettant ainsi de ne pas avoir des effets non désirable:
liés a la géométrie de la courbure des électrodes.
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Séchage et
cuisson a 950

Sérigraphie de larésistan  Sérigraphie desstes de
de chauffage sur substreé connexion de la résistance
alumine (encre de platine FKDXIIDJH HQ

Sérigraphie des électrode  Gravure laser des
GH PHVXUH VXI électrodes

Séchaget
cuisson a 850

- . . - Sérigraphie de la protection . .
Sérigraphie de la protection des résistai '9 . P! P I Séparation des capteu
des électrodes de mesure

de chauffage (enalelectrique) (encre diélectrique) GX VXEVWUD

Figure 1-18: Etapes de fabrication des capteurs de particules (sourBéectricfil).

LelFigurel-19préserd les photographies du capteur. Nous pouvons distinguer sur ces photographies la
IDFH GH PHVXUH DYHF XQHr &aeté&srdupo MA@ W WWHIQY \WE faded YHRO H F W
permettant le chauffage du capteur par la résistance de platine. Nous présentons aussi un zoom sur
O-pOpPHQW VHQVLEOH UpDOLVp DX PLFURVFRSH RSWLTXH
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a) Face mesureet b) face

- 9XH DX PLFURVFRSH RSWLTXH
résistance de chauffage

a) b

Figure 1-19: Vue générale et observation au microscope du capteur

[.7.2 Dimensions

Les dimensiordu capteusont de 5 cm de long avec largeur de 0,5 cm pour une épaisseur de 0,1 cm.
[-pOpPHQW FKDXIIDQW D XQ@H RIPPRIPWN ODHVXQIDFFHPBHO O -pOpPHQ'
353 5mmMDYHF XQH ODUJHXU G-pOHFWURGHV GH —P HW XQH GLV\

.7.3 GéométrieGH O-pOpPHQWsistthGeM\OBBOH HW Up

[FRitte IQBH). Gas X[ ©
AeHIluStrgded p P H Q W

/-pOpPHQW VHQVLEOH HVW R beji2qQihsV qui lHeQ suhR
différents traits corresg@GHQW DX[ GpFRXSHV SDU O
zone permettant de mesurer la conductance.

a) b)
4 4
3 3
2 2
1 1

Figure 1-20: Design des électrodes de mesure avec en a) visualisation des traits de coupe Jdgda mise en évidence
de la zone de mesure.
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/H WUDLW EOHX FRUUHYV RR@dEes do ntSuserepiédePas el gii3 Histuge)
lesquellesa conductance est mesurééeHY DXWUHV WUDLWYV GH FRXSH ODVHU S|
POHFWURGHY GH PHVXUH ORUVTX-XQH UpVLVWDQFH 2%"' HVW SO
régénération la valeur de conductance mesudifféeshte de celle de la résise OBD, cela indique
TX-XQH SLVWH GH PHVXUH D pWp URPSXH &HSHQGDQW FHWWH |
plus, nougsemarquons que cette géomédigamet deseulemeninesurer la conductance pour un espace
interélectrodes sur de(représentée en bleu)

I.7.4  Principe de mesure de la quantiténassiquede suies par le capteur

/| - pOHFWURQLTXH GpYHORSSpH SHUPHW GH PHVXUHU OD UpVLVWI
tension de polarisation entre ceallePe plus, elle perkhiW GH FRQWU{OHU O-pOpPHQW F
régénération du capteur. La résistance est mesurée par le principe du pont diviseur de tension. Comme
illustré par IiFigurel-21] le pont diviseur de tension consiste & associer une résistance connue en série
avec les électrodes de mesure et de mesurer la tension aux bornes de cette résistance.

Sy

Y ou gL

‘oLl —— ——
~U>~0 SU>Sy

Avec R=Résistanceapteur et Rrésistance connue

ou Gi=conductanceapteur eG,=conductanceonnue

Figure I-21: Principe du pont diviseur de tension.

Il a été montré, lors du projet CILCLAMEN2, que la tension de polarisation du capteur joue un role
crucial dans la collecte des suies. En effeigieel-23[42) mMRQWUDQW O-pYROXWLRQ GH
capteur en fonctiodu temps pour différentéensiors de polarisation pour une concentration doenée

suie { mg/m3), indique que, dans aamnditions expérimentales, plus la tension de polarisation est élevée
(entre 5 et 30 Vplus la collecte des suies sur le capteur se fait rapidement (abaissement plus rapide de la
résistance). Le capteur atteibtfdjs plus vite la valeur de 700MK 9 TX:j 9 &HSHQGDQW OL
PD[LPDOH XWLOLYV pCeline-hwud/renseldn&Spas surke qui se paskedau30 V.
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Figure [-22: Evolution de la réponse du capteufrésistance)en fonction du temps pour différentegensions de
polarisation, mesurée a corentration en suie constant€7 mg/m 3) [42].

/' DSSOLFDWLRQ GH FHWWH WHQVLRQ GstrlS ®@adds\s08s80/8Q D X Q
FKDPS pOHFWULTXH OHV SDUWLFXOHV GH VXLHV QH V-DJJORPQ

ponts entre les électrodes de mesure, comme le rri(ﬁ_uy e dh-2.3

Figure 1-23: Photographie MEB d'un capteur de siwes préchargg42].

Pour une utilisation du capteur dans des conditions réelles, damedgticalcubnt été défini§42]

Le capteur détermine la quantitdassiquede suies présente par une utilisation indirecte de la
conductance. En effet, le captsuit la résistanantre les électrodes de mesUhee résistance seulil

(700.™ HVW DORUV IL[pH HW OD UpJpQpUDWLRQ GX FDSWHXU HYV
valeur. Le nombree régénérationsbtenu ORUYV G-XQ F\FOH GRQQp GH PHVXUH
concentration massique cumu@e nombrele régénération est alors proportionnel a la concentration de

suies dans le qux.montre la corrélation entre cette mesure et la mesure réalisée par un autre
LOVWUXPHQW $9/ VRRW VHQVRU &HWWH PHVXUH Q-H[SORLWH
contenues dans la mesure de la conductance.
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Figure 1-24: Nombre de régénérations en fonction de la concentration massique en suies mesurée paanalyseur
microsoot sensor d'AVL[42].

A partir des observations MEB, une modélisation du signal du capépr 8 DEOLH % DVp VXU O
OH PRGgOH SUHQG HQ FRQVLGpUDWLRQ O-DMRXW GH UpVLVWDC
formés entre les électrodes de mesure. Ce modele est résolu en utilisant la méthodeadie . Monté

effet, celutci compare le produit de la forglectrostatiqué-) par la concentrati@m nombréC) a une

valeur aléatoire. Si la probabilité est supérieure a la valeur aléatoire alors une particule (d) est ajoutée a I
longueur du pont gdy en construction. La forest exprimée en fonction de la distance restante entre les
électrodes (dmay :

(4

(L &F @os

(.1)

Fo correspond a uneonstantearbitraire lié a la tension de polarisatiéunsi, la probabilitél X - X Q H
particule soit ajoutée a un pont déja commencé est plus grande.

Une approche similaire a été réalisée par Husid3] La résistance totale est alors obtenue par la loi
G-2KP HQ UpbOLVDQW OD VRPPH GHV:UpVLVWDQFHV GHV SRQWYV

S . S S
L | E (1.2)

4(;390[3 4ééég 4aeé()aegé©g

/H PRGgOH SUHQG DXVVL HQ FKDUJH OHVY GHVWUXFWLRQV GHV S
pont. La longueur du pont est ramenée a zéroagidert de la probabilité de destruction sur le nombre

GH SRQWVYV PD[LPXP HVW VXSpULHXU j XQH YDOHXU DOpDWRLUH
modélisation est présenté sjiti¢mrel -25
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Figure I-25: Modélisation du signal ducapteur. (Source interneEMSE).

.8 Conclusions

La pollution liée au transport automobile est un probleme de santé majeur. Des efforts constants sont
réalisés par les constructeurs automobiles pour réduire ces émissions et ainsi répondre aux normes. Ces
GLPLQXWLRQV VRQW REWHQRRFNEZN W LRR-@ SG\DLP\L VAIDHW PR @V HeXHU GDW
systemes de pesaitementdans lestchappements. Une des innovations majeures dans le cas des
pPLVVLRQV GH SDUWLFXOHYV D pWp O-LQWURGXFWLRQ GX ILOWIL
extémes, ceklFL SHXW VH ILVVXUHU /HV QRUPHV LPSRVHQW DORUV G
dépollution (OBD). Un capteur de particules permettant ce suivi est donc nécessaire.

Composé essentiellement de carbone, les particules issues daiddocosamt des conducteurs
POHFWULTXHYVY &-HVW JUKFH j FHY SURSULpWpV pOHFWULTXHV TX

Parmi les technologies disponibles, les capteurs résistifs ont montré de bons résultats lors des projets
précédents (CIGAMEN). En suivant la conductance électrique entre des électrodes en fonction du dépot

de suies, nous pouvons estimer la quantité de suies présente sur le capteur. Ces projets ont conduit a la
UpDOLVDWLRQ G-X@XNNSIAHXOUSWHHRibiMaidDMa cend2itriatiob) més3igue.
Cependant, afin de converger vers les normes a venif; el RLW rWUH FDSDEOH GH |
LQIRUPDWLRQVY WDLOOH QRPEUH &-HVW SRXU FHOD TXH QRX\
capteur.

L-REMHFWLI VFLHQWLILTXH JOREDO GH FH WUDYDLO GH WKgVH H
GX FDSWHXU 1RXV WKFKHURQV G:-pYDOXHU HW GH EREP&BUHQGUH
distribution en tailldesparticules surle3QDO GX FDSWHXU HQ YXH GH O-RSWLPLVF

28



Chapitre Il : Matériel et méthodes

Chapitre Il : Matériel et méthodes

29



Chapitre Il : Matériel et méthodes

Chapitre Il : Matériel et méthodes

Afin de réaliser les tests des capteurs, deux bancs permettant de simuler les particules dans les
échappementde moteurs diesel ont été utilisés. Ce chapitre présente les appareils commerciaux et les
méthodes qui ont été misn pratiqugourla génératimet la caractérisation des particules. En effet, afin

de comprendre la réponse du capteur, il est essentiel de caractériser les particules avec des instruments d
référence. Dans ce chapitreus i montrerons comment les particules sont proghaitescett étude

puis nous aborderons la description des bancs de test et des instruments de caractérisation des suies, e
nous finirons par décrire lesmayéhLV HQ SODFH SRXU O-DFTXLVLWLRQ GX VLJQ

.1 Générationdes particules

La générationGHY SDUWLFXOHV Vi Q®DUIWHRUDEGMpPpGYXQ@ OD FRPEXVW
SURSDQH HW G:-DLU /:-LQVWHBXP4202WingCémb@tiovAerdsdl $Tand&pd).P L Q L
/-DSSDUHLO SRVVQGH TXDWUH HQWU p(prdpane), ure poux 1@ Ebmb@amtU pH SF
(air), une autre pour le gaz de mélange (azote) et une derniére pour le gaz de dilution (ain) en sortie d
brhleur

/H PpODQJH SURSDQH DLU HVW HIIHFWXp j O-DLU GH GHX[ WXEHYV
FHQWUDO HW O-DLU SDU OH WHKgtell H][ M fidirinte Yidduite aP Bl méar@e VW U p
SURSDQH DLU HVW HQVXLWH EGOQBXEODBEDH XQD OX P BPBI] RHHD B HU ¢
les particules en formation dans la flamme hors de la chambre de combustion et de stabiliser leur
évolution (trempe). En fonction dRoint de FonctionnemenPR par la suite)la flamme est plus ou
moinshauteHW OD WUHPSH VH IDLW j GLIIpUHQWHY KDXWHXUV GH OD
OD FRPEXVWLRQ GLIIpUHQWYV &-HVW SDU FH SULQFLSH TXH OD
SHXYHQW rWUH DMXVWpHVHBWL UGB XWKhWHLXQ@HOXXOXBW OH I0X]
agglomération.

a) b)

Figurell-1 3KRWRJUDSKLH GH O-LQVWUXPHQW D HW[SILQFLSH GH IRQFWL

&RPPH QRXV (@spryprRép¥ d¥sxsuies pour ce qui est de la concentration et de la distribution en
taille des particules sont contr6lées par la richesse du mélange propane/atCASTmeat donc
caractérisé par dessPHéfinis par le constructeur, qui correspaundedes débits préglés des gaz
G-DOLPHQWDW L ffrablebpNIKLR pappGtip@pane/aist proportionnel anuméro duPF.

Plus lenuméro duPF est gmad (richesse grande), plus les particules produites sont petites et leur
concentration en nombre est élevée et a fortiori leur concentration massiqud 3yt fdible
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La richesse du mélange propane/air dans la flamme produite par le brileuegsrdéfrapport entre
OD FRQFHQWUDWLRQ GH SURSDQH HW G:-DLU GDQV OD IODPPH Gl
de la réaction de combustoKdASURSDQH VXLY.DQW O-pTXDWLRQ ,

% * Ewlg L u%lg Ev*gl

(1.2)

$LQVL pWDQW GRQQp TXbmmiRe \O K WIDSBIS\RRUQY \GW+ OKRR® pW UL T X H

1/23,8.

avec Qpopancet Qar FRUUHVSRQGDQW DX[ GpELWV

(1.2)

UHY®%hSASESY RISt GH SUR

FRUUHVSRQGDQW DX[ GpELWYV UHVSHFWLIV GH SURSDQH HW G:-DL

Tableaull .1: Description des différents points de fonctionnement (PF) du générateur mi@AST.

PE CH Comburant Gaz de mélange Gaz de trempe  Air de Richesse
s (Air) (Azote) (Azote) dilution  propane/air
[I/h] [I/h] [I/h] [I/h] [I/h]
1 3,6 93,0 0,0 450 1200 0,92
2 36 92,4 3,0 450 1200 0,93
3 36 91,2 6,0 450 1200 0,94
4 3,6 90,0 9,0 450 1200 0,95
5 36 88,2 12,0 450 1200 0,97
6 3,6 85,2 15,0 450 1200 1,01
7 3,6 81,6 18,0 450 1200 1,05
8 3,6 79,2 19,8 450 1200 1,08
1B 3.1 80,1 0,0 450 1200 0,92
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Dans I¢Tableadl .1| le point de fonctionnement PF1B est un point ayant la méme richesse que PF1 mais
DYHF GHV GpELWV GH JD] HQ HQWUpH SOXV IDLEOHV DILQ G:-D
particles. Le rapport de dilution entre ces deux PF est de 1,2.

Le débit en sortie du migi$67 HVW GH O-RUGUH GH O K SRXU FKDTXH S
une température comprise entre 80°C et 1@ Glus de O - D |éRVOH D Ldds pattules, lgaz
FRQWLHQW HQ IDLEOH Texdn Qidkyldé\dea®dhe GEdY 1B @mBULLIOG dil [popane.

Du monoxyde de carbone est aussi présent en raison de la combustion incompléte qui a lieu dans le
brileur.

Grace a cet instrument, nous pouv@adiser des tests avec des particules de suies de concentrations et

de tailles relativement variables, sans toutefois pouvoir ajuster de fagon indépendante ces parametres.
Ainsi, le miriCASTdonne accées a des particules proches de celles observéda tmmblestion de

gazole dans les véhicules dipHg| [46] Les caractéristiques physiques et chimipseparticules

produites &es points de fonctionnement sont décrites dans le chapitre lll.

[I.2 Bancs a gaz de synthese

A partir du générateur miBAST,des tests ont été menés satH X[ EDQFYVY G-HVVDLV &HOX|
O (FROH GHV OLQHV GH 6DLQW (WLHQQH (06( VSpPFLILTXHPHQW
URXWLQH QRWDPPHQW pOHFWULTXHV VXU OHWldppEMHNKUY [/H E
projet précédent, visant a tester les futures générations de filtres a ,pestiqolies complet en

analyseurs et a été utilisé afin de caractériser les suies produites par le générateur de particules. Les del
bancs ont utilisé le méménérateuCASTIors des différents essais.

Dans leur principe de fonctionnement, les bancs sont similaires. lls sont constitués du générateur de
particules connecté a un tube en acier de 1 pouce de diamétre. Le tube passe a travers un four tubulaire
qui permet le chauffage des gaz. Le capteur estiptecé tube a la sortie du foles analyseussnt

localisés en aval du capté&® méme, des thermocouples sont positionnés en sortie - @ARINet a

environ 1 cm en aval du capteur.

Les bancs differepar les analyseurs a disposition et par la température maximale des gaz pouvant étre
atteinte (250°C pour le banc EMSE et 600°C pour le banc IRCELYON).

[1.2.1 Bancagazde synthesesGH O-(FROH GHV OLQHV

/H EDQF GH O-(FROH GHV 0L QH VahépaMRighreV-Pr@oRte: SpsdidmaFdR X UV G+

banc. Celuti comprend 4 parties distinctes

le générateute particules

UQH JRQH GH FKDXIIDJH Sd¢tempeistwds @ W 0F - BIWWIHL Q G UftHk
|- HPSODFHPHQW GX FDSWHXU

|- DQDO\WHXU GH SDUWLFXOHV 3(*$625

X X X X

Des points de mesure de température sont placés en sortie-@ASiinau niveau du four pour le
contréle de la température et aprés le capteur oivilde la température des gaz.
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Figure Il -2: Schéma du banc de génération de particules EMSE.
&H EDQF pWDQW GpGLp j O-pWXGH GX FDSWHXU LO D FRQVWDPPI

[1.2.2 Banca gaz de synthéseG HROELYON

Le banc de tests d© -,3&ON est avant tout prévu pour tester les filtres a particules en
développement pour les voitures Diesel et essence a injectiofil@irgdté|Pourcela, ce montage est

plus complet en gaz addVLRQQHO HW HQ DQDO\VHXU, do R Udup@@XdésLHU O -LF
K\GURFDUEXUHV LPEUXOpV GH Odr MDbégéhsratios desDilkedHaNpadddle® -D P P |
&HSHQGDQW FHV SDUDPQqWU H¥pt€urdarg ¢ c8dbdé qeité gtunl®eplis, pev VXU O
PRQWDJH D pWp pWXGLp SRXU DWWHLQGUH XQH WHPSpUDWXUH
FRPSOpWp SDU XQ s$ipevhpettdnHdeGsuivi@ PYOR O&iXdoriR1®© de particulesdst bur

distribution ertailleainsi qudeur concentration en carbone élémentai SHUPHW G-DYRL!
XQH YXH G-HQVHPEOH GX PRQWDJH

Figure Il -3: Schéma du banc de génération de particuléCELYON.

[1.2.3 Position du capteur dans le flux dearticules

Le capteur est positiondé la méme maniére dans les différents bpagsendiculairement au flux de

gaz. Il est préalablement enci#pdans un tube métallique laissant dépasser la partie sensible dans le flux
JDIHX[ /-pWDQFKpLWp HVW IDLWH j O-DLGH8BEqX @istS kwdd FpUDP
WHPSpPUDWXUHY DOODQW MXVTX -] f& [em®lpPadd)idatiovn Ohe EOH V
le montre [grigurell -4| et est positionné dos au flux de particules
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Figure Il -4 : a) Photographie du positionnement du capteur dans lmontage YXH GX FRWp GH O-pOpPHQW FKD
JD]HX[ G-DY D2\ ld ghometb).VFKpPD GH O-HQFDSVXODWLRQ GX FDSWHXL

1.3 Caractérisatiors des suiesin-situ

Dans ce paragraphe, nous allons détailler les systémes de dilution et les trois analyseurs utilisés pour
mesurefes concentrations massiqgdesuie MAAP, PEGASORet lesconcentrations en nombre ainsi
que leglistributions en tailleEEPS.

[1.3.1 Systeme dalilution VKL PALAS

Les instruments utilisés sont avant tout destinés a la mesure de polluants atmosphériques. Ainsi leur
gamme de mesure est relativement basse comparée aux concentrations obtenues en <oi®Tdu mini

En raison de cette limitation, dgstémes de dilution ont été utilisés. Deux systéemes de dilution VKL 10

et un VKL 100 denarque3$/$6 SODFpV HQ VpULH RQW Sdlutientatal@eD W W H L Q

1980027], [49], [50]

&HV VI\VWgPHV GH GLOXWLRQ V RQ@WnNE pavtie du YU Prir@ipll 841 prélévéesSH G H
SDU OH VA\VWgPH GH GLOXWLRQ 'H O-DLU VpFKp HW ILOWUp HVW
alors mélangés dans la chambre de mélange. Le mélange est alors séparé en deux flusseudevers la bu

VRUWLH HW O-DXWUH YHUV OD EXVHigerdH{#qV FRPPH O-LOOXVWUF
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Figure Il -5 Principe e IRQFWLRQQHPHQW GX V\VWQPH GH [@®LOXWLRQ 9./ 3$/$6 G

Le taux de dilutioglobala été déterminé par une mesure de la concentration en suies avant et apres les
systemes de dilution par le PEGASOR et confirmé par une mesure de la concent@tiégateni@nt

avant et aprés dilution. Le taux de dilugiobala été déterminé a partir ldemoyenne des 2 mesures.

Lors des mesures, le MAAP €EEEPS ont été placés sorties desois diluteursVKL en série (facteur
dedilution 19800). LEEGASOR &té positionné a la sortie du premier VKL 10 ou le taux de dilution
mesuré est diE3.

[1.3.2 Analyseurphotométre d'absorption multrangle MAAP

Le Photométre d'absorption mediigle 0$$3 7TKHUPR SHUPHW O-DQDO\VH G
massique en carbonp&@ HQWDLUH 3RXU FH IDLUH OH 0$3$3d¥va@amiVH XQ C
VSpFLILTXH j O-DEVRUSWLRQ GX QRLU GH FDUERQH 8Q FDSWH:;
traversé par un filtre en fibre de verre sur lequel les suies viendépbser. La concentration est

SURSRUWLRQQHOOH j O-DWWpQXDWLRQ GX VLIJQDO HQJHQGUp S
UpIOH[LRQ SHUPHWWHQW G-DPpORR,(5#H]U OD PHVXUH GH OD FRQFF

a) b)

Figure Il -6 : a) Photographie du MAAP eth) SULQFLSH GH IRQFWIRIQQHPHQW G:-DSUQqV
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11.3.3 AnalyseurPEGASOR

&HW DQDO\WHXU D pWp XWLOLVp VXU OHV EDQFV GH WHVW ,0
pour une distributiond WDLOOH GH SDUWLFXOHV GRQQpH 3RXU FHOD G
G-XQH SRLQWH FRURQD 3DU HIITHW 9HQWXUL XQ GpELW G-HQYLL
maintenu a 180°C selon les recommandations du constAuwcteamtact du gaz ionisé, des charges sont

déposées a la surface des particules: EelleSDVVHQW DORUV DX WUDYHUV G-XQH F
fuite, correspondant aux charges portées par les particules, est alors enregistré. Cette mesure est
proSRUWLRQQHOOH j OD FRQFHQWUDWLRQ HQ VXLHV $ILQ GH Q-D
tensionesSUpVHQW j O-LQWpULHXU GH OD FDJH GH )DUDGD\ GDQV OF
principe est illustré sufHagurell -7,

a) b)

Figure Il -7 : a) Photographie du PEGASOR eb) SULQFLSH GH IRQFWIRIQQHPHQW G-DSUqV

Les mesuregalisées avec le PEGASOR ont été faites avec une tension de piége réglée a 400 V comme
recommandé par le constructeur. A cette tension, les particules inférieures a une vingtaine de nanométre
sont aussi piégeées.

Le PEGASOR est sensible a la taille dé&sWd. FXOHV HW GRLW rWUH FDOLEUp SRX!
analyse précise. De ce fait, pour cette étude, le PEGASOR a surtout été utilisé pour vérifier la stabilité et la
reproductibilité de la génération des suies émises paiGABini

I1.3.4 Spectrometrede mesure de taikk des particules d'échappemennoteur (EEPS)

Le pectrométre de mesure dedaiks particules d'échappenmestieur(Engine Exhaust Particle Sizer
EEPS3090, TSI Inc) a été utilisé afbtenir la concentration en nombre et laidigton en taille des

particules suivant leurs propriétés de mobilité électrique. Le granulométre mesure la distéaliietion

GHVY SDUWLFXOHY FRPSULVH HQWUH QP HW QP DYHF XQH IU
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Figure I1 -8 Photographiedu ((36 HQ D HW SULQFLSH GH IRQAWLBIPQHPHQW HQ E G-

Le EEPS est basé sur le principe de messpad&ules chargées. En effet, une pointe corona charge les
patLFXOHV SRVLWLYHPHQW j O-HQWUpH GH O-LQVWUXPUH&OW /H IC
colonne de classification composée 28e électrometres eflune tige centrale divisée en trois
compartiments séparés chacun maintenu a un nivieamickedifférent (85, 470 et 1200 vo

. Le champ électrique formé repousse alors les particules vers les parois et elles sont comptabilisées
par les élémmetresLes petites particulés6 nm) se déposent dans les compartiments supérieurs alors

gue les particules plus gran@8 nm)se déposent dans les compartiments inféli@udsstributioren

taille est alors déterminée a partir de ces mesures.

1.4 Caractérisationex-situ des suies

'DQV O-RSWLTXH G-DYRLU XQH FDUDFWpULVDWLRQ OD SOXV FRP
suies, des analysssitusont nécessaires. Aprés le prélévement des suies, de noanmabiseent été

PLVHV HQ XYUH S mR&rpholofidlBtrudiyrdlds Yidpdieé@electriques etkctivitedes

suies CASTMET, MEB, DRX, BETspectroscopiBamanOTP,DTP, conductivité électrique).

1.4.1 Prélevement des suies

Pour le prélevemerdes gsies LO HVW QpFHVVDLUH G-H[WUDLUH OHV SDUYV
représentatif. Pour ce faire, la méthode choisie est basée sur la thermophorése. En effet, dans un gaz
soumis a un gradient thermique, les particules migrent des parties asaledeparées froides et se

déposent alors sur les parbiides $LQVL QRXV DYRQV GLVSRVp XQ EORF (
WHPSpUDWXUH DPELDQWH HQ DPRQW GH O DongtReurwWld H7 G XetEDQF /
une largeur de 4 cm pour uneXn& H XU GH FP HW HVW WUDYHUVp HQ VRQ
diameétre interne de 2,6 cm. Les siaes un flux de gahaud se déposent donc sur une surface froide

de 63 ch 8QH IRLV OHV VXLHV GpSRVpHV OH EORE@S sbieD 60KtPLQL XP
SUpPOHYpHV j O-DLGH G-XQH VSDWXOH HWhexmatiquenenavdntGD QV X Q

réalisation des analyses.
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Figurell-9 6FKpPD GX GpS{W GH VXLHV GD®M pElvéem parthe@phBré@L X P SR

Cette méthode permet de prélever environ emige & 15 ) de suies par expérieficd)en fonction
des points de fonctionnement choisis.

[1.4.2 Observation et analyse des propriétés structurelles

Dans un premier temps, soavons cherché a observer directement la structure des suies et leur dép6t sur
le capteur. Nous avons pour cela utilisé les teebrgumicroscopie électroniguéranmsmission (MET)
et de microscopie électronique a balayage (MEB).

11.4.2.1 Microscopie électrongue entransmission

La microscopie électronijge@ WUDQVPLVVLRQ SHUPHW G:-DFFpGHU j GHV LC
FRPPH OH 0(% &HWWH WHFKQLTXH SHUPHW GH IRXUQLU GHV I
matériau étudié.

'DQV FHWWH pWXGH O-LQVWUXPHQW XWLOLYVPp[GH\LYE sKi€s chLFURV F I
pWp SUpDODEOHPHQW GLV]SIOUN pGEkhinGD(IRsosHUMR - gonttk D€ eetde
suspension a ensuite été déposée sur une grilleoMBa palisation des images.

[1.4.2.2 Microscopie électronique a balayage

Dans le cas des analyses MEB, les expériences ont été réalisées directement sur des capteurs. Pour ce fail
le capteur est pahargé dans le banc de test au point de fonctionnemeattehsidn désirés. Il est
HQVXLWH UHFRXYHUW G-XQH FRXFKH G-RU GH QP GDQV OH EXW

Un microscope électronique a balayk@d JSM 6500 R été utilisé. Le but est de visualiser la
morphologie des particules présesiiese capteur et leur accroche sur la surface eg.celui

Ces observations ont été complétées par des mesures de surface spécifique (BET), de diffraction des
rayons X (DRX), et par spectroscopie RAMAN.
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11.4.2.3 Diffraction des rayons X

Afin de déterminer la gtiture cristalline des particules, des mesures de diffraction des rayons X ont été
effectuées avec un diffractométre Bruker D5005. Les suies prélevées du banc ont été placées sous forme
de lit de poudre dans un porte échantillon. Les mesures ont été ¥htégiHV SRXU GHV YDOHXU
5° et 60°.

11.4.2.4 Analyse de la surface spécifique par adsorption volumétrigB&ET

/ID PHVXUH GH OD VXUIDFH VSpFLILTXH HVW GpWHUPLQpH SDU O
.U\SWRQ SRXYDQW V- -IGEWRSBEHW lj FXD WK | IO BHW HPAS§3C) D& XUH GH
PPWKRGH OD SOXV XWLOLVpH HVW OD PpWKRGH %(7 G-DSUgV %
surface spécifique Yechantiiop.

[-LQVWUXPHQW XWLOLVp HVWWIQFW6$]® UDLGVRQPQLFW ROPMHUDLEOH T
disponible, les mesargéalisées dans cette étude ont été effectuées en utilisant le krypton comme

molécule sonde. CelgciL HVW UHFRPPDQGp ORUVTXH OD VXUIDFH GH PD
Gnélyse est inférieure ai mMfYDQW G-HIIHFWXHU OHV PHVXUHYVY OHV pFKDQ\
MRXUV j WHPSpUDWXUH DPELDQWH MXVTX:-j VWDELOLVDWLRQ GX

11.4.2.5 SpectroscopieRAMAN

La spectroscopie Raman DXVVL pWp PLVH HQ +XYUH DILQ G-DYRLU GHV L(
des particuled.e spectrometretilisé est unabRAM HR de Horibaobin Yvon[55] congu pour

effectuer de la microscopie RAMAN confocaddui FL HVW pTXLS poBris€®perBahdnvde QH P
FDUWRJUDSKLHU OD VXUIDFH 68 H Vy/FHKRPVQWOLGRR/QVEY DDPDNHWXGH

GH QP D pWp XWLOLVp FRPPH VRXUFH G-H[FLWDWLRQ /H ODVI
(x 50.

Avant de rédlVHU OHV PHVXUHV O:-LQIOXHQFH GH OD SXLVVDQFH OD
10—: HW —: DILQ GH GpWHUPLQHU OD SXLVVDQFH RSWLPDOH

de dégrader les suies par échauffement laser. La puésamdant & ces conditions est de 100 pWw.
&HWWH SXLVVDQFH D pWp XWLOLVpH SRXU WRXV OHV SRLQWYV C
VLJQDO 5DPDQ G- XQ FULVWDO SXU GH 6L/ -DFIMXL WYW ERX@QHW XOUHI B
des spectres sont réalisés avec le logiciel Labspec. Les spectresnobdahudeconvolugsar la
combinaison de 5 courbes Lorentziennes G, D1, D2, D3, D4 positionnées aux longueurs respectives de
1580, 1350, 1620, 1500, et 1200[66]

UneplatinePRWRULVpH ;< SHUPHW GH FDUWRJUDSKLHU OD VXUIDFH (
SHUPHW HQVXLWH GH JpQpUHU GHV LPDJHV VXU XQ SDUDPgqWUH
La résolution en pas est dein. La résolution spate correspond a la taille du spot de fatalis(de

O - Rd&da dizaine de microns avec un obj@oif)x

[1.4.3 Propriétés chimiques

En paralléle aux propriétés physiques, les propriétés chimiques ont été détermiyegigaren
température programm@TP) et @sorption en température program(DdeP).
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11.4.3.1 Oxydation en température programrée

Les oxydations en température programmeée des suies issues des différents points de fonctionnement ont
été réalisées pour évaluer leur réacBviReX U O - R [\ &u2§POR €@mpdiaison & des suies standards
commerciales, dedaie modélerintex U a aussi éte testée.

Les suies collectées ont été préalablement mélangées avec un composé inerte, du carb&QCle silicium
avec un ratio en masages/SiIC=15atQ G-pYLWHU XQ HPEDOOHPHQW WKHUPLT
des suies, reportée dafitdbleadl .2| varie entre 2 mg et 5 mg.

Tableaull .2: masse de suies utilisée lors des mesures de OTP.

Origine dessuies  PF1 PF1B PF4 PF5 Printex U

Masse (mg) 2,4 3,1 2,2 3,5 5,3

Les échantillons ont été par la suite placés dans un réacteur en U. Le chauffage a ét@ effidctadda G - X Q
IRXU WXEXODLUH /D WHPSpUDWXUH GH UpDFWLRQ D pWp PHVXU
DX QLYHDX GH O-pFKDQWLOORQ /D WHPSpUDWXUH D pWp DXJPH
750°C. Le gaz en entrée du réacecRrUUHVSRQG j XQ PpODQJH GH G-R[\JgQH G
a été gardé constant a 6 I/h. Les gaz(€&ist CQ) lors de la rampe en température ont étés snieg

un analyseur infrarouge (EMERSON NGA 2000).

La conversion des suies a été calpaléte ratio de la quantité cumulée de (CQy@é&r la quantité
totale de (CO+C® pPLV j OD ILQ GH O-H[SpPULHQFH Re OD FRPEXVWLRQ (

11.4.3.2 Désorption en température programmeée

La désorption en température programmeée donee ancomposes chimigupsésents a la surface des
SDUWLFXOHV /[/-pFKDQWLOORQ HVW S Qnisé sous/ide) UneXr@mpe mb FW H X U
températurale 10°C/minest alors appliquée. Un spectrométre de masse (Pfeiffer vacuum PrismaPlus
QME220) permet de suiviee désorption desspéces en fonction de la températigesignauxsuivs

par le spectrométre sdas rapportgnasskharge (m/z)12(C+), 15(CH3r), 16(0+), 28(COr, Nz+), et

32(02).

$ILQ GH SRXYRLU FRPSDUHU OHV FRXUEHV HQWUH HOOHV XQl
introduite dans le réactgaaur chaque expérience

[1.4.4 Mesure de conductivité des suies

De par le fonctionnement du capteadétermination des propriétés électriques des suies est primordiale.
Ainsi, la conductivité électrique des suies produites a aussi été mesurée. Dans ce but, un montage
spécifique a été mis en place. delui VH FRPSRVH G-XQH EDVint@plicgri®RQ VX1
disque en laiton. Un autre disque en téflon percé en son centre (diamétre 1,2 mm et hauteur 15 mm) est
fixé sur le précédent. Le trou percé au centre constitue la chambre de mesure de forme cylindrique dans
laquelle la suie est introdweteest donc en contact avec le disque en laiton inférieur. Pour le contact
supérieur, une autre piece de téflon permettant un centrage et comportant une électrode en laiton du

méme diameétre que le trou est déposée sur la pr[@rigiétreil -10.
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a) b) o
Masse calibrée :

Suit

Figure 11 -10: a) Photographie du montage de mesure de conductivité des suiedbgschéma de fonctionnement.

(Q PHVXUDQW OD FRQGXFWDQFH GH VXLHV SODFpHV HQWUH OH
KDXWHXU GHV VXLHV QRXV SRXYRQV DFFpGHU j OD FRQGXFWLYL

) L &0 (1.3)

DYHF 3 OD HKRB/Q@XSYakWficE HarpntaGtsurfaceG H O - p OM)eMY id Ra@teur du tas de
suiegm).

Etant donné la variation de la conductance mesurée en fonction du compactage du lit de suies, une masse
calibrée de 1 kg a été appliquée. De plus, les mesures ont été réalisées a température ambiante en raiso
des difficultés a imposer une températuradixaontage.a conductancel QW UH OH GLVdeXH HW O-
laiton D pWp PHVXUpH rmukimetRe\({&xhiey-830Q EUDQFKp HQ PRGH ILOV SRX
GHV UpVLVWDQFHY GH FRQWDFW /D KDXW Hcéropagaxeub LW GH VXLHYV

[I.5 Monitoring du capteur

Le capteur sur lequel nous travaillons a été présenté dans le chapitre |I. Dans cette partie, le mode de
FRQWU{OH GH VD WHPSpUDWXUH O-HQUHJLVWUHPHQW GX VLJQ
pour compterds ponts de suies intdectrodes qui se détruisent sont présentés.

[1.5.1 Contr6le de la température

Dans le but de travailler sur un captquopre», le capteur est régénéré a 700°C avant chague mesure,
SHQGDQW PLQXWHV |j O-DL&gd «@aterd N HU pWLR/XWID@MAH G FE& IDXKIW |
briler les suies présentes sur les électrodes de heesargrdle de la températdee capteur est piloté

par un ordinateuf¥ LD XQ SURJUDPPH /DE9,(: &H SURJUDPPH $idid PHW D X\
de la température par la mesure de la résistance de platine du heater. En effet, grace aux propriétés
électrothermiques du platine, la température du capteur peut étre déterminée selon la relation suivante

4F 4,
6L 6 E—— 1.4
E1 (14
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ou T correspond a la température, R la résistance mesurgdaardsi®ance mesurée tetapérature

de référencé&, qui est souvent la température ambi&htéstle coefficient de température du platine
(0,0031°@).

[1.5.2 Signal du capteur

Le signal du capteur correspond a la conductance entre les électrodes de mesures en fonction du temps.
Etant donné le balayage continu du capteur par un flux de particules lors des mesures, la fin de la
régénération du capteur a étthVLH FRPPH SRLQW G-RULJLQH GDQV OD SUpVl
FRQGXFWDQFH HQ IRQFWLRWPSV FRPPH O-LOOXVWUH OD

a) b)

Figurell-11 ([HPSOH GH UpPpSRQVH GX FDSWHXU D OD FRQGXFWDQFH HQ IRQFWLRC
GpEXW GH O ;H)[l8 pdodueténEdE£n fonction duemps ayant pour origine la fin de la régénération.

11.5.3 Acquisition du signal et polarisation

/H VLIQDO GX FDSWHXU HVW DFTXLV j O-DLGH G-XQ VA\VWgPH GH
DXWRXU G-XQ .H-E&ntoantp) Cet insGuttent astfemteAmpéaemeétresource permettant

GH PHVXUHU GHV UpVLVWDQFHV WUqV pOHYpHY GDQV XQH JUDQC
GHV IRQFWLRQV SULPRUGLDOHYV GH O-LQVWUXPHQW HVW OD SR\
-200V et 200V pour polariser le capteur. Cependant, il posséde des limites en tension correspondant a la
Ainsi, atdela de 20 V, le courant maximal posdibleW G H P$ DORUV TX-HQ (
20V le courant maximal est de 100 mA. Ces limitations sont problématiques lors de mesures de fortes
conductances (>300 uS) sous fortes tensions de polarisation.
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Figure Il -12: Limite de fonctionnement de l'instrument[57].

$X FRXUV GH O-pWXGH QRXV DYRAW MMRAXNKD UWpTXHDRD KIS UD & HXLNF
au lieu de 1 HzLes mesures, réatis¢ O-DLGH G X .HLWskaidtelativdnordvteS(liptéek V H

a quelque Hz). Nous avons alors mis en place un second circuit de mesure de la conductance construit
DXWRXU G- -XCQBF FOUIMILM LR QE perm&@#&t G- D W Wded Q&utddfréquence

G -HQUHJL ¥RM1).HTepeQdaht, cette mesa® moins précise, notamment pour les fortes
impédancesPDOJUp OD IRUWH LPSpGDQFH G- -H® Welthteld 6630 e Rlois D UW H
toujours utilisé comme source de tension.

LaFigurell-133 PRQWUH OH VFKpPD pOHFWULTXH GX V\VWsgelités -HQUH JL
SHUPHW G:-pFUrWHU OD WHQYVER®2Y XtH S\Vafih de B probégeWw H G-DFTXLVL)

Figure Il -13: Schéma électriqgue complet du circuit mis en place pour I'enregistrement des mesures de conductance.
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Le bloc Résistance messte FRUUHVSRQG j GHVY UpVLVWDQFHYVY GH FDOLEUD
10Y X WedpOur ¥ plétermination de la conductance basée sur le principe divigumnt de tension

comme le montre le schéma simplifi¢ présent¢FSgurell-14 La cartergregistre donc une tension qui

est convertie numériquementendcm@WW D QFH SDU :OD ORL G-2KP

dans le cas d& mnesure keithley 6430

) L—= (1 5)
F_
)a
et dans le cas de la mesure NI
) 4S8
1.6
) L g (1.6)

avec G laconductance, | le courant|d&tensiorgénérée, V la tension mesuréeqda @onductance de
calibrage

Le bloc résistance du capteur correspond au signal du capteur soit la mesure de la conductance entre les
électrodes de platine. Le dernier blamotkodiode» correspond a une photodi@davalanche permettant
demesurHU GHV IODVKV O XéutidD dsK dé¢tiey daR 1Q Melrti® suivahiteO L

/[ -HQVHPEOIBHVWQ BSWRIUDPPH UpDOLVpP VSPFLILTXHPHQW SRXU ¢
CelutFL SHUPHW O-HQUHJLVWUHPHQW GH OD FRQGXFWDQFH OH FF
de la température de la résistance de platine. De plus, un mode programmé permet la réalisation des tests
de maniére serautomatique.

Figure Il -14: Schéma simplifié de la mesure de conductance.
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[1.5.4 Mesure ¢k flashpar photodiode

Des observations visuelleen microscopie optique) du capteur pendast tdstsde mise sous

polarisation postérieurs a un dépdtsuieont permis denettre en évidence des flashs, attribués par la

suite a la destruction des potéssuie par combustion. Aussi, il a été décidé de mettre en place un

systeme quantitatif permettant de mesurer et comptabiliser ces flashs. Une photodiode a avalanche
+DPPDPDWVX + D pWp XWLOLVpH DILQ G-HQUXQLNMSIHHIX O HSW |
FKDUJp VRXPLV j XQH UDPSH HQ WHQVLRQ GH SRODULVDWLRQ H\

la résistance de chauffdge.montage consiste en une boite hermétique a la lumiére ou le capteur se

trouve en viskvis avec la photaatie|Figurell -15).

Photodiode

Capteur
Préchargé

Figure Il -15: Photographie du montage permettant lanesure des émissions de flash d'un capteur pohargé.

/- pPLVVLRQ GH OXPLqUH I10ODVK HVW XQ SKpQRPgQH EUHI 3RX
V\iVWgPH G-HQUHJLVWUHPHQW j KDXWH IUpTXHQFH G-DFTXLVLW
permHW O-HQUHJLVWUHPHQW VLPXOWDQp GHV pPLVVLRQV GH I0OD\
SUREOgPHV LQKpUHQWY j OD FUpDWLRQ GHV ILFKLHUV G-HQUH
O-RUGLQDWHXU SHUPHWWDQW &3 Iipéd [d dksvanregistrerhénty de Rukijue® R XV
dizaines de kHz.

De plusconsidéranta taille des fichiers engendrés, un programme spécifique de traitement des données a
aussi été développé sous LabVIEW.
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[1.6 Conclusions

Ce chapitre a présenté les moyens QiseXYUH DILQ GH coptdlp etHeprodartibi@X [
particules simulartelles présentes dans éebappements Diesel (MGAST).Grace a cela, nous
sommes en mesure de produire des flux de particules de concentration et de tailles ajustables.

AfLQ GH FDUDFWpULVHU OHV IOX[ GH SDUWLFXOHV SURGXLWV H
misen jeu dans kkgnal du capteur, des analissituG X OX[] GH SDUWLFXOHVY QRXV RQV
information suteurconcentration massiqUREHGASOR, MAAR)en nombre (EEP®} keurdistribution

en taille (EEPS).

Ces mesures oaté complétées par desactérisatiarexsitudes particules. Nous avons alors utilisé des
instruments donnant des informations sur la morphologie (MET, MEB), la structure (DRX, BET,
RAMAN), laréactivité (OTP, DTP), atd propriétés électriqgues des suies produites.

Nous avons aussi présenté lexdmores de mesures du signal du capteur (conductance) et de la
destruction des ponts de suies présents sur le capteur (photd@iededsultats des différents
instruments sont présentés dans le chapitre lll.
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Chapitre Il : Propriétés des suies généree
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Chapitre 11l : Propriétés des suies générées

Chapitrellll : Propriétés desuiesgénérées

Avant G- pWXGLHU Q@aptdump B &Qegdentede connaitre les propriétés ohimsicpies des
suies générées. Le brlleur 1GMBET est caractérisé par les points de fonctionnemers plafiné
constructeurCependanten ajustant les débits @&URSDQH HW a@nieukt @ddd@ Wwari@e deO
particulede suie (concentration, taileut étre produiteCe chapitre présente les caractérisations des
particule®mises aux points de fonctionnement du brlleur sélectionnés pour notre étude

[lI.1 Choix des points de fonctonnP HQW SRXU O -pWXGH

La premiéreV p UéxdérencePHQpH GDQV OH ODER U aRteUddiEssdanOle(iROH GH'
de sélectionnees points de fonctionnement du brilduKL VHURQW XWLOLVpVP&AKUDQW O
ce faire, nous avons fixé la température des gaz a 180°C. Pour chaque point de fonctionnement la
FRQFHQWUDWLRQ PDVVLTXH GHV SDUWLFXOHV GH VXLHV D pWg
conductance entre les électrodes de mesure du caPpter RSOLTXDQW XQH WHQVLRQ Gt
O -pOHFWURQLTXH GH PHVXUH IRXUQL SDU (OHFWULFILO /D UpS
SURGXLWHYV DX[ GLIIpUHQWYV SRLQWV GH IRQFWLRQQHPHQW D
régénératn du capteur & 650°C pendant une minute. Le temps zéro des mesures (efi@qpld sur

-2z FRUUHVSRQG j O-DUUrwW GX FKDXIIDJH GX FDSWHXU SRXU OD

Le Tableau Il.1(chapitre 1) montre que les points de fonctionnerRé€rit a PB sont pauvres en
SURSDQH VR XVuevrithessK infeiep i) LG PB correspond au mélange proche de la

VW +FKLR P p &dlagd®F 1 \WFEsHNY des mélanges riches en prgpelnesse supérieure a 1)

Lorsque le rapport propane/air dans la flamme augmente (PF5>PF4>PF1), leatonamaissique des

particules diminue. Cela peut étre expliqguéapariation de la hauteur de la flamme avec le rapport
propane/air et doncine trempe de la flammeDU OH GpELW G-DJRWH TXL VH SURG
G-DYDQFHPHQW G lhni2Dbu BahPIE hepite RQ FR

Tableaulll .1: Résultatsdu PEGASOR en fonctim des points fonctionnement du MniCAST
enregistrés a une température des gaz de 180°C.

Point de fonctionnement PF1| PF1B| PF2| PR3 | PH | PP | PF6 | PF7 | PRB

Concentrationmassique des suies
mesuréepar le PEGASOR 45,5 32 | 45,3|45,0|42,4| 34,6/ 19,3| 8,0 | 3,2
(mg/m 3)

Comme le montre|lEableadll .1]et laFigurelll -1|(courbe verte)a concentration massiqdes suies est

stable poudes richesses entre 0,92 et 0,94 puis diminula aidhesse du mélange propanelas

réglagesPF1, PF2, PF¥mélanges pauvrepjoduisent des concentratiomassique®n particule

importantes esimilairesG-HQ Y L UR Q3. PouP dapgpel, effonction des limites imposées, les
FRQFHQWUDWLRQV GHV pFKDSSHPHQWimit&EWHRO6 05 " pWetecs H O - R U C
15 mg/n® pour la limite OBD (2fhg/km) [58] Des essais sur banc moteur ont montré que pour des
régimes moteur compris @ntl500 et 2500 tour/minute, les concentrations de suie produites sont
comprises entre 27 mgirat 132mg/m3 [59] Par conséquent, la quantité massique des suies produites

par le brlleurT@ableadll .1) est représentative des émissions daseFAP
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Figure lll -1: Evolution de la concentration massique de suie (en vert mesures PEGASOR a EMSE, en rouge mesures

PEGASORa IRCELYON et en bleu mesures MAAP a IRCELYON) produite en fonction de la richesse du mélange

propane/air dans la flamme. Le trait noir vertical marque la limite entre les réglages pauvres (a gauche)et les réglages
riches (a droite).

Les mesures de conchrate reportées sur|fégurelll -2 illustrent bien le fonctionnement type des

capteurs résistifs. Nous retrouvons dans une premiére partie une zone dans laquelle le capteur est aveugle
(conductance extrémement faible, inférieurelZaS)@orrespondant au temps de percolation qui varie

erire 0 s et 250 s pour les réglages de PF1 a PF5 et se tomlaalalb00 s pour les conditions de PF6

j 3) $sUqV FHWWH SpULRGH OD FRQGXFWDQFH DXJPHQWH EUXV
PF2, PF3 et PF4. Nous remarquons que les nideaconductance atteints aprés une période de 10
PLQXWHV VRQW GLIIpUGEepYsstvagionsant 8) borCacBofingledull 1) efFigure]

[l -2) avedes mesuredu PEGASOREN effet,la réponse du capteur aux PFs de 1 a 4 est assez similaire
alors que les concentrations massiques erfiTabksa(ll 1) sont proches. La valeur de la conductance

atteinte au bout de 10 minutes est du méme ordre de grandeur, soit environ 40 uS. Exposée aux suies
produites par PF5, la conductaiz& U q V PLOQXWHY HVW EHDXFRXS SOXV IDLE
réglages de PF6 a PF8 qui produisentaiecentrationsassiques de suie relativement bpsskbledu

[l .1), ne sont pas détectabfear le capteur dans des temps suffisammerts, amatamment aprés 10
PLOQXWHY VRXV IOX[ 3DU FRQVpTXHQW LO HVW G téaliedf b@H G- X WL
tests Ainsi les P&quiont été séledtRQ Q pV S R XddraCtensddX @ahiekreWwlus compléete sont les

réglages PF1, PE4PFS5.
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Figure lll -2: Représentation en échelle logarithmique des mesures de conductance en fonction du temps des
différents points de fonctionnement pouun capteur polariséa 60 Vavec une température des gaz a 180°C.

'H SOXV GDQV O-RSWLTXH G-pYDOXHU O:-LPSDFW GH OD FRQFH(
identique sur la réponse du capteur, noussaetaboré un nouveau point de fonctionnement
correspondant au méme rapport propane/air que PF1 mais avec des débi{prdpagazet air)

LQIPULHXUV DILQ G-REWHQLU OD PrPH FRQ [TdEPMIUDWERR PDV VL]

complémentaire est désigné par la suite par PF1B.

La réponse du capteur a PF1B et PF5 présente des allures différentes. Le signal obtenu pour PF1B montre
plus de discontinuités (maKHVY TXH SRXU 3) 'H PrPH ELHQ TX-D\DQW GH\
similaire OD FRQGXFWDQFH HQUHJLVWUpH DXoiRX¥&V GH F
grandeur entre PF1B (0,8 uS) et PF5 (0,07 uS). Ces différences sont causées par la nature et la
concentration en nombre des suies qui sont différentes pour chaque PF, nous expliquerons ces différences
par la suite de ce chapitre et dans letahpi

[11.2 Caractérisation/n-situ des particulesde suiesproduites

Une fois les points de fonctionnem@FE) G-LQWpUrwW GX EU€OHXU VpOHFWLRQQF¢
FDUDFWpULVHU OHVY SDUWLFXOHV GH VXLH SO XN ddfaird,péu® W j O D
avonsnstallé le brileur miIASTVXU OH EDQF GH JD] VIQWKpWLTXH %*6 GH O

Le|Tableaull 2 UDSSRUWH OHV PHVXUHV HIIHFWXpHYV SDU PIOQDO\VH
MAAP (mgde carbone élémentairgjnat le PEGASOR (mg de suiéjirLes mesures de distribution en
taille enegistrées par le EEPS sont représentéeg-suirialll -3
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Tableaulll .2: Propriétés des suies produites par leégérateur mintCAST en fonction des différents points de
fonctionnement a une température des gaz de 180°C. La conductance a 10 minutes correspond aux mesures du capteur

GRV DX IOX[ SRODULVp j 9 UpDOLVp ORUV GH O-pYDOXDWLRQ GHYV
. Concentration .
. Concentration . Concentration
. Richesse du massique carbone . Conductance
Point de mélange en nombre élémentaire massique a 10 minutes
fonctionnement ge (EEPS) (PEGASOR)
Propane/Air . (MAAP) uS
particules/cri mg/m3
mg/m3
PF1 0,92 1,7 E+8 143 94 52,3
PF1B 0,92 12 E+8 81 61 9,7
PF4 0,95 25 E+8 70 91 178
PF5 0,97 21 E+8 22 55 0,003

Nous remarguons que les valeurs de concentration massique mesurées par le PEGASOR sur le BGS de
0-,5&(/<21 VRQW GLIIpUHQWHY HW SOXV L®I$ R Y\pi@eN Hl IDFWH
courbes rouge et bleu). Ces différences peuvent provenir de la configuration des bancs de tests comme
montré dans le chapitile En effet, DQV OH FDV GHV PHVXUHV UpDOLVpHYV j O-,5
O-DQDO\VHXU 3(*$625 pWDLW SRVLWLRQQp DSUgqV XQ V\VWgPH Gt
GH GLOXWLRQ IL[H GH FH TXL Q-pWDLW SDV tentenfFdans Ig O - (06 (
IOX] VDQV GLOXWLRQ /-DEVHQFH GH GLOXWLRQ D SX HQWUDLQH
GH O-(FROH GHV OLQHV $X FRQWUDLUH OD GLOXWLRQ VXU OH %
mesure car le taux de dilutiatervient dans le calcul de la concentration massique réelle. Ce taux de
GLOXWLRQ D pWp PHVXUp XQH VHXO IRLVY j OD PLVH HQ SODFH
mesurant la concentration massique avant et aprés dilution par le PALAE¥dridant, les rapports

de concentration restent proches (1,4 pour PF1/PF1B pour EMSE et 1,5 pour IRCELYON) comme le
montre lgFigurelll -1)(courbes verte et bleu).

Le MAAP etle PEGASOR donnent des valeurs de concentration massique différentes. Selon le
SKRWRPqQWUH OD FRQFHQWUDWLRQ PDVVLTXH HQ FDUERQH pOp
la richesse du mélange propane/air de PF1 FTRBIB4UIl .2|efFigurelll -1jcourbe bleu). Ces mesures
VRQW EDVpHV VXU @iekEdRe GWdnR €énthtaife DPab ¢onséquent, nous pouvons
VXSSRVHU TXH FHW DSSDUHLO HVW SOXV VHQVLEOH DX[ JURVVH
noyau de carbone. Ces résultats sont en accord avec les mesures de la didaibetiositdas sur la
En effet, le nombre de particules de taille supérieure & 100 nm chute fortement avec
O-DXJPHQWDWLRQ GH @anb/airdéns\afianGeX PpODQJH SU

3DUDOOQgQOHPHQW O-DQDO\VHXU 3(*$625 Rgeher&ar\Ved/particueslieX UHU X
suie. Cette technique est donc plus semsiklpropriétés électriques de surface des particules et donc a

leur capacité a dap les charges émises par la pointe corona du PEGASOR. Ce dernier paramétre varie
probablement avec le PF utilisé. Ainsi, le dép6bt des charges électriques peut varier en fonction de la nature
chimique etla taille des particules. La comparaison des tatioes massiquemesuréegar le

PEGASOR entreds différents PEst donc indicative

Comme supposé lors de la mise en place du réglagePPEXR PF1B possédent des distribugons

taille similairefi={gurelll -3). Cependant, en raisoescjuantités de propane inférigpoeir PF1B, celui

ci génere une concentration massique et a fortiori en nombre inférieures. Les quantités de propane dans la
IODPPH G Lin tattedhiQIVENnt@PF1let PF1B Cette valeur est assez proche de celles des rapports

de concentration massique et en nombre entre PF1 et PF1B obtenus avec les différents instruments. Nous
obtenonaun facteur de 1,5 pour les mesures du PEGASOR, un tgctieBrpour les mesures du MAAP

et un facteur de 1,4 pour les mesures EEPS.
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Dans le cas des mesures de la concentration en nombre de particules effectuées par le-&EPS, celles
YDULHQW SHX G:-XQ 3) j O-DXWUH 1RXV REWHQRRFVYPRIRtIUDSSRUW
rapport de 1,2 pour PF4/PF5. Il est a noter que seules les partidelesuaude 20 nm ont été prises en
FRPSWH GDQV OD GpWHUPLQDWLRQ GH OD FRQFHQWUDWLRQ HQ
nucléation. Au regades concentrations massiques, les différences sont plus prononcées. En effet, le
rapport des concentrations massiques observé par le MAAP espaoe 261/PF4, de 6,5 pour

PF1/PF5 et de 3,@our PF4/PF5. Du point de vue du PEGASOR, ces variations ceng@tion sont

beaucoup moins prononcéemus avons pour PF1/PF4 tapport de 1,0, pour PF1/PF5 un rapport de

1,7 et pour PF4PF5 un rapport de 1,7

La conductiorélectriquedes suies étant essentiellement causée par le carbone élémentaire, nous avons
considéré que la concentration massique des particules estimée par le MAAP est la plus appropriée afin de
comparer les différents points de fonctionnemenf&, sur IfFigurelll -2| lesvaleursie conductance
enregistrées par le capteur amﬁémirutesr(ableaun .2| G-H[SRVLWLRQ j XQslwext[ FKDUJ¢r
les mémes tendances quedencentrations massiques en carbone élémentaire mesuréd\ABr le

3) 83) 13B8&83)

Figure Ill -3: Distribution en taille des particules de suie produites par les défents points de fonctionnement du
EUEOHXU &%$67 PHVXUpH SDU O-DQDO\VHXU ((36 /HV YDOHXUV GH FRQFHQWUDW
de dilution =19800)

La distribution en taille est décalée vers les plus petiteg-igilled|l(-3| et Tableaull .2) lorsque la
richesse du mélange propane/air augmente. Ainsi, le maximum de XaWistftbQ HVW G-HQYLUR(
pour PF1 et PF1B, de 70 nm pour PF4 et de 50 nm pour PF5.
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[11.3 Caractérisationsex-situ des particulesde suieproduites

$ILQ G-DOOHU SOXV ORLQ GDQ V-cioit efeipté@ers séldn\feDpydtbddI@ decktYV Vv X L
GDQV OH FKDSLWUH ,, HW DQDO\VpHV j O-DLGH GH WHFKQL
morphologiques, électriques, structurelles et chimiques ont alors pu étreesstlysées

I11.3.1 Mesure de surface spécifique par la méthode BET

La surface spécifigues suies a été déterminée par la méthode BET en utilisant le gaz krypton. Le
[Tableadll .3[résume les résultats obtenus. Nous constatons que les surfacessspéotfiglativement
grandes (entre 188/g pour PF1 et 209m2/g pour PF4). Ces valeurs sont en accord avec celles
observées dans la littérature (environ 2@0pour des suies diesg)]

Tableaulll .3: Bilan des mesures de surface spécifique pour les différents points de fonctionnement avec comme gaz
sonde du krypton

Point de fonctionnement Surface spécifique (rg)

PF1 128
PF4 209
PF5 182

[11.3.2 Observations au microscope électronique en transmissigMET)

La morphologie et la taille des suies pour chaque PF ont été observées au MET. Etant donné les
propriétés identiques des suies PF1 et PF1B, seules les suies PF1 ont été analysées. Les résultats sol
présentés dans(leigurelll -4fFigurelll -5lef{Figurelll -6

a) PF1 0.1pm b) PF4 0.1pm c) PF5 0.1uym

Figure Ill -4: a)PhotographiesMET pour PF1,b) PF4etc) PF5.

Une observation globale montre que les suies sont composées de pamiaites sphériques

agglomérées sous forme de grappes de dimensions {fagualeH] (4a, b, c). Cette morphologie se
retrouve dans la morphologie des suieegmar des moteurs diggdl]163] Le miniCAST permet

donc de produire des suies avec une morphologie similaire a celle de suies diesel.
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Les observations a une échelle nanométrique montre que les particules primaires ont une taille similaire
pour chadk H 3) G- -HQYLUR @i sonfxxBmpldédd OeHcyistallites correspondant aux feuillets de
graphene (parties sombres et linéaires dans les particules primgingsisaili &) agencés de maniére
WXUERVWUDWLTXH HW [RiguseD Fopdy e &)- KEEs CListhRt€s sont €nBlobées dans une

phase amorphe qui nédJp VHQWH SDV G-RULHQWDWLRQ SUplpUHQWLHOOH
significatives entre les PFs. Ces valeurs sont en accocdll@a/ebservésdans la littératurel est

rapporté des diamésrde particules primageompris entre 10 et 23 nm avec des espate les

feuilles de graphene compestre 0, QP HW QP j GLIIpUHQWY QLYHDX[ GH (
[61], [63]

Figure Il -5: Zoom et photographie bharisée de IfFigure Tl -6]d) PF1 & 5nm.
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a)PF1 10 nm b) PF4 10 nm c) PF5 10 nm

d)PF15 nm e) PF4 5 nm f) PF55 nm

Figure Il -6: Photographie MET pour PF1 a), d), 4 b) e), etPF5 c), f) aune échelle del0 nm a), b), c)
et5nmd), e), f)

[11.3.3 Diffraction des rayons X

Nous avons cherché a déterminer la structure cristallographique des suiesepraéaiisant des
diffractogrammes. [gurelll -7|présente les résultats de DRX obtdreisapport signal sur bruit faible
HW O-pWDOHPHQW G H57 réhkdigviem XuvwuRexXcdst@lidatiorf liritde des suies.
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Figure Il -7: Résultats des mesures DRX réalisées pour PF1, PF4, PF5 a température ambiante.

Le pic de diffraction centré autour de 25° correspond a la réflexion (002) du carbone en raison de
O-HPSLOHPHQW GH IHXLOOHWY GH W\SH JUDSKgQH /D GLVWDQFF
[64], [65par la relation suivante

a

- .1
tSEJa (-5

@46l

$YHFFRUUHVSRQGDQW j OD ORQJXHXU G-RQGH GH Csda@MeWUXPHQ

Tableadll 4

1RXV YR\RQV TXH OD GLVWDQFH HQWU Hle®@B*nrhhpdur @OdifévevitsGH JUL
PF, ce qui correspond aux valeurs mesurées sur les clichés MET et a I3 [étire

Le pic large et peu intense situé aux alentours de 44° relié a la présence de carbone avec un arrangemer
atomique de type graphitique (1686)

Malgré la trés faible intensité du pic de diffraction a 4ditleldatérale (La) et la hautd'empilement
(Lc) des cristallites ont été estimées en utilisant les équations desGvhate4], [66}

=L s& \a I .2
=lswka (-2
ra{a

$YHF « FRUUHVSRQGDQW | OD O R.@UEIesXaigeBrsRaGnGuteutdes Pict & VW U X F
f HW f UHVSHFMWYHPBQWOHWG LQWHQVLWp PD[LPXP GX SLF
déterminés eajustahles pics par une courbaussiet@ H SRXU GHV Y DO Hex40degiéd ~ HQW
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pour le pic & environ 25° et entree4®0 degréesSRXU OH SLF j HQYLURQ f ] O-DLC(
OriginLab. Ces résultats sont résumés daablieadll .4

Tableaulll .4: Bilan des mesures de la largeur des pics de diffraction et du calcul des distances La et Lc par la
méthode de Scherrer

Largeur Largeur

Point de Maximum  Maximum 2 mi- 2 mi- Distance Longueur Hauteur
fonctionnemen GHV SL GHV SL dooz cristallite  d'empilement
¢ 25° (°) 25° (°) hauteur  hauteur (nm) (La) (nm) IE

25°) (459 a
PF1 24,02 43,18 8,91 5,2 0,37 34 9,0
PF4 23,55 43,17 8,41 6,18 0,38 2,8 9,5
PF5 23,83 43,94 9,04 4,28 0,37 4,1 8,9

Nous remarquons que les suies produites aux réglages PF1l, PF4 et PF5 présentent des propriétés
structurales semblables. Nous observons un espadeHidt OOHWV GH O-RUGUH GH QP
FULVWDOOLWHY IHXLOOHW clquiestBBRERH GGH/ O IRQHXUHV GRE V HLP)
MET et dans la littérature pour différents types de poudre de esulejB6], [64], [66]La hauteur

G-HP SLOHPHQW c@redp@nd lalaRditance moyenne sur laquelle des feuillets de ggaphéne
retrouvent empilés. Cette distance est cependant indicative et devra étre précisée par des mesures DRX ¢
plus haute résolution. En effet, cela correspondrait a un empilement en moyenne de 4 feuillets, ce qui
semble bas par rapport aux photographies [Higtirelll -5(e{Figurelll -6).

[11.3.4 Oxydation entempératureprogrammée(OTP)

/ID UpDFWLYLWpPp GHV VXLHV D ptidhperpt¥nip€ratyrél préd@dnn@es\vmesMasD LY G - F
ont été comparées avedd O O HsvieGnael® dPrintex U).es résultats obtenus sont présentés dans la
Les masses de suie présentées @ebléaull 5sont les masses calculées a partir des
guantités cumulées de COetde REWHQXHV FRQVLGpUDQW TXH O-LQWpJUDOL
en CQ. Les différences de masse entre chaque PF providesepertes occasionnées lors de
O-LQWURGXFWLRQ GHV VXLHVY GDQV OH UpDFWHXU PDVVH YLVpH
introduite était plus importante. Ainsi, nous avons utilisé les masses de carbone recalculées pour
normaliser lesoacentrations en CO et en £Qes difféerences de masse de suie influencent fortement la
WHPSpUDWXUH PD[LPDOH GH FRPEXVWLRQ HQ UDLVRQ GH O-H[R
quantité de suies importante dans le réacteur et plus lattempéranaximum de production de>.CO
YLWHVVH PD[LPDOH GH FRPEXVWLRQ VHUD DEDLVVpH 3DU OD
FRPEXVWLRQ DYDQW TXH O-H[RWKHUPH JRXYHUQH OD YLWHVVH (
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Figure Ill -8 Variation de la production de CO et de C@en fonction de la tempéraure et de la nature de la suisous un
flux de 5%0, GDQV O-KpOLXP

La sélectivitén CO, a été calculée en déterminant le rapport de la quantité dm&Osur la quantité

totalede CO et de Cget tracée en fonction de la tempérafteigufelll -9). Celleci diminue avec la
température pour chaque PBfVDQW G-HQYLURQ j HQYLURQ $LQVL j K
testées ont tendance a se convertir préférentiellement &@HCOD SRXUUDLW rWUddt FDXVp S
de la réaction liée a sexothermicité. La cinétique devient alors tellemgide a haute température que

O - D S S R.daMemt @sHfisant pour oxyder le carbone en CO

Figure Ill -9: Evolution de la selectivitéen CO,en fonction de la température

La conversion en fonction etempérature a été évalgréguielll -10Q). Celleci correspond a la quantité

de CO et de Cgxdivisée par la quantité totale des émissions cumulées de CO etHiet@Qant ces

mesures en fonction de la température, nous avons acces a la réactivité des différentes suies sous oxygen
Ainsi, plus la conversion intervient a basse température, plus les suies sont faciles a oxyder.
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Figure Ill -10: Convertion des suies en fonction de la température pour les différents pegitt H IRQFWLRQQHPHQW G-D
les mesures de TPO.

$ILQ GH FRPSDUHU OHV WHPSpUDWXUHVY G-DPRU0ODJH GH OD F|
déteminé les températures dorrespondané uneconversionde la suie de 5% a partir d
Les valeurs desBont respectivemede 430°Cpour HF5, 495°C pour PF4, 520°C p&uintex

U, 530°C pour PF1 et 550°C pour PHEBUrelll -10et/Tableaull .5). Les suies PF5 sont les suies
possédant la plus grande réactivité alors que les suies issues de PF1 et PF1B présentent une réactivite
similaire et plus faible. La suie PF4 présentempénature slintermédiaire bien que proche de celle de

PF1, PF1B et de la suie modéle Printexe{@igurelll -8 PHW HQ pYLGHQFH OD SUpVHQFH
dans legmissions de COetde CSRXU 3) YHUV f& &HOD SRXUUDLW rWUH F
IUDFWLRQ G-RUJDQLTXH SOXV LPSRUWDQWH VXU OHV SDUWLF

température.

Tableaulll .5: Résultats deOTP obtenus pour les différents points de fonctionnement @lest la température a 5% de
conversion etT jpest la température correspondant a 10% de conversion des suies)

. Masse de
Point de . Ts Tio
fonctionnement carbonﬁ]galculee °C °C
Printex U 53 520 575
PF1 2.4 535 600
PF1B 3.1 550 60
PF4 2.2 4% 570
PF5 35 430 510

Un autre paramétre de comparaison a été défjripifespondant a la température a laquelle 10% de la
suie a été convertie. Comme le monfiabgeadll 5| les valeurs deiTVXLYHQW O -RRFBSUH VXL®
(510°C) 3) & 3ULQWH][ 8 f& 3) § 3) % f& &HW RUGUH HVW
Ts ,0 Q-\ D SDV GH OLHQ YLVYé&HQe ldd Qhagdes deOddigs vitoQuiex dans &H 7
UpDFWHXU FH TXL FRQILUPH OXH[RWKHUPHGE -ARQYYSDW ISRIPSRQG|
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Ces résultats indiquent que la réactivité des suies augmente avec la richesse du mélange propane/air dan
la flamme. Cewariationsde réactivité peuvent étre attribuées rigsiétés différentes des suies en

fonction du rapport propane/oxygéne de la flamroepositions chimiquele surface et notamment la

fraction organiqueamodificationdes surfaces spécifiques @ubrganisatiorstructurale des atomes de
carbong67]469] '-DSUqV OHV DQDO\VHV 0(7 HW '5; O-RUJDQLVDWLRQ
assez proche.

Les mesures TPO donnent des résultats différents de ceux portant sur la détermination du coefficient
thermiqugKigurelll -12e{Tableadll .7) qui indiquent que la capacité des ponts de suies a brdler sous air
présente un ordrde réactivité inversé®’F1=PF1B>PF4>PF3.a conductivité des suies semble étre le
paramétre clé de la combustion des ponts, sans doute car elle favorise le passage de courants plus
LPSRUWDQWY HW GRQF O:-pFKDXIIHPHQW @odE®RIEWt &DIPOHIITHW -
semblent indiquer que les suies présentant une fraction organique importante comme PF5 sont les moins
conductrices.

[11.3.5 Désorption en température programmeé¢D TP)

La DTP permet de suivre la désorption des composés adsorbés a ldesusizies en fonction de la
WHPSpUDWXUH &RQWUDLUHPHQW j O -adaBe (Cdnb&rpél FOB@BMUNRQ D OL
flux gazeux. Mise a part un stockage de quelgues jours dans un flacon fermé hermétiquement directement
DSUqV OHXU FROOHFWH OHV VXLHV Q-RQW VXEL DXFXQ SUpWUD
imbrulé, nous avons choisiglgvreles masses m/z 15 et 29. Callesont caractéristiques du propane et
représentent respectivement le fragment &He fragment CHCH,* [70] Les résultats de désorption

en température programmée sont reportéq Bigiukael 11 -11]

Figure 11l -11: a) Résultats de DTP présentant le suivi d& masse 15 db) la masse29 par spectromeétre de masse en
fonction de la température pour les différents points de fonctionnement.

Nous voyons que poua suie produita 3) OD SUpVHQFH G-XQ SLF DX[ DOHQWF
masses m/z 15 et 29 peut indiquer la présence de propane imbrilé adsorbé adassatiase
L-pYROXW&s& @&/H15 montre surtout un pic significatif de désorption pour PF5 centré proche

de 650°C. Pour la suie produite a PF4, une désorption importante de propane a partir de 600°C est
observée. Dans le cas des suies PF1l et péllBle propane se désorbe. Le spectrométre de masse
Q-pWDQW SDV FDOLEUp OHV FRPSDUDLVRWVR®HGHT X DLQQWLAQPWL &1
nesont pas possibéeDe plus, en raison de la sensibilité de cette mesure a la susisies geSsentes

dans le réacteur, il est normal que PF5 présente des pics plus importants que PF1 et PF1B en raison de se
surface spécifique plus grande.
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[11.3.6 Mesures de la conductivité électrique

La conductivité des particules de suie est un paramétre impemtaaffet, le signal doapteur

correspond a une mesure de conductancedenixélectrodes de meswgntre lesquellates suies se
déposentet finissent par établir des porlte. signal du captewtépend dondairectement de la
conductivité departicués desuies qui constituent les pontgne conductivité plus importamtennera

une mesure de conductance plus élevée que pour des suies avec une conductivité plusirfaible pour
dépdt en suie sur le capt@entigue.&HOD SRXUUDLW S HwepP deVdidetinthaGnDdeR LU X Q
différentes suies produites.

/IHV PHVXUHV GH FRQGXFWLYLWp pO ldiaye)dedriXdanRIQ chaptips Up DO L V
suies collectées sont introduites dans un cylindre en téflon pour former une couchéecdmpact
systeme de deux électrodes en laiton, sous forme de piston, vient au contact de la suie. Nous mesurons
ensuite la hauteur de la couche de suies. A partir de la mesure de conductance entre les deux électrode:
nous remontons alors a la conductiviess mesures ont été réalisées a température ambiante (environ
20°C).

En raison de la compacité (porosité) de la couche de suie, la conductivité varie en fonction de la force
appliquée. En effet, plus le compactage de la couche est faible et plus latéandsutiée est faible car

les contacts électriques sont moins nomipraipAinsi, les mesures ont été réalisées avec une masse fixe
del1NJ VXU OH SLVWRQ DX VRPPHW GX PRQWDJH 3DU OHV GLPHQ
G -HQY L MRa e[Tableaulll 6] présente les valeurs de conductivité des suies collectées pour les
différents points de fonctionnement.

Tableaulll .6: Résultats des mesures de conductivité des suies sous une force dé&/B8 a température ambiante

PF 1 4 5

Conductivité ( Y-.m-1) 208,6 8,0 0,3

Les suies produites par le réglage PF1 sont les plus conductrices. PF4 donneades so&es
conduction intermédiaire et PF5 montre la conduction la plus faible. Nous tenons a indiquer que lorsque
nous retirons la masse de 1 kg, la conductivité mesurée est alors divisée par 2 environ quel que soit le PF.
Par conséquent, les différencesideau de conductivité entre les différents PF restent significatives et
valables. Nous remarquons gue plus la concentration en carbone élémentaire et le diamétre des particules
sont élevés et plus la conductivité est gfaiadde@ull 6] et[Figurelll -3). La conductivité des suies

produites dépend donc du PF et est inversganambrtionnelle a la richesse ditalaame La littérature

[71]donne en fonction du type de carbaetede leur compactagies valeurGH FRQGXFWLYLWp N
1230 Y1.mL Cependant, keonductivité mesurée ne dépend pas seulement des propriétés du carbone et
SHXW YDULHU DXVVL HQ IRQFWLRQ GHV FRQGLWLRQV H[SpULP
conductivité entre différents types de mesure.
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[11.3.7 Evaluation du coefficient de tempéature de la conductivité des suies

Le montage utilisé précédemment ne permet que des mesures a température ambiante. Cependant, la
FRQGXFWLYLWpPp GHV VXLHV YDULH D X Whslpré&saniterla@sDe srapilep UD W X U |
suies ont un @fficient de température négdiR], [73] Cela signifie que lorsque la température
augmente, la conductivité des suies augmente.

Afin de déterminer le coefficient de température des différentes suies, nous-elrargépeé suie un

capteur & la tensiale polarisation optimale (PF1 et PF3B V, PF4 60 V, et PF5150 V) qui sera

décrite fus en détail dans le chapitre N $ S U qV PLQXWHYV G-H[SRVLWLRQ DX IOX]
propane est stoppé ce qui entraine la coupure de la fla@m®d& UrW GH OD SURGXFWLRQ Gt
GH JD] HVW DORUV FRPSRVp VHXOHPHQW G:-DLU HW G:-D]RWH U]l
180°C. La tension entre les deux électrodes du capteur est alors réglée a uffiseatenentaible

SRXU pYLWHU O-pFKDXIIHPHQW GHV VXLHV SDU HIIHW -RXOH PDL
de suies qui se sontlditm pendant le chargement. Apu@e phase de stabilisation de la température des

gaz, nous avons appliqué une rampe depéhipW X UH GH f& PLQXWH j O-DLGH GH O
GX FDSWHXU WRXW HQ VXLYDQW O:-pYROXWLRQ GH QGXFWE

11 -12et IgTableadll .7

Figure Ill -12: Evolution de la conductance sousuPpODQJH GH O K G:-DLU HW O K G-DIRWH j
la température du capteur preFKDUJp VRXV GLIIpUHQWY 3) /-HQFDGUp FRUUHVSRQG |j XQ ]F
pour PF5.
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[ - pPYROXWLRQ GH OD FRQGXFW D QHigdreHl Q2 su@n@/doir g ctoldsante. W HP S p U

capteur étant dans le banc a la température des gaz, la température de début des mesures est donc 180 °(

Dans un premier temps, de 180°C a environ 350°C, la conductance augmente de maniére quasi linéaire

pour tous les points de fonctionnement sauf PF5. La chute brutale de la conductance observée entre
f& HW f& VHORQ OHV 3) V. .de[l8 sdie Presente BW le-8ptEUR BUE ehyandrer Q

la destruction des ponts entre les 2 électrodes. La conductance commence a décroitre a partir de 335 °C

pour PF1 et PF1B, & 375°C pour PF4 et & 490°C poJT&biBaUll .7). Ces températures sont plus

basses que celles mesurées par OTP pourZ®®iQ) et PF4-120°C) mais supérieures pour PF5

(+60°C). Cette différence est difficilement explicabkejlrmamblerait que la fraction la plus conductrice,

mais la moins abondante en masse, « brule » & plus basse température pour PF1 et PF4. Remarquons aus

gue ces résultats ont été obtenus avec une concentration en dioxygéne plus forte (14,5% contre 5%).

'DQV OH FDV GH 3) O-pSDXOHPHQW PDUTXp SURFKH GH f& SR.
suie avec des conductions et des vitesses de combustion différentes.

La variatiorde aUpVLVWLYLWp DYHF OD WHPSpU DiviéthtHquedvpat p@d QV OH
linéaire et posite /H FRHIILFLHQW GH WHPSpUDWXUH j HVW DORUV GplL(

4 .
4 LSEUGBF&; N 4)

a

Pourundomaine de température linfi® Q-HVW SDV W {),R&ispOuRdns qys €ddrepour la
conductance

J

) NSsFUGF 6; (In 5)

a»

/H FRHIILFLHQW Gddi &8tHhEgatf PpduinisUsHisgut donc éreGpWHUPLQpPp j O-DLGH
partie dinéaire> aux basses températures des catebgigurelll-1J /H FRHIILFLHQW | HVW
pente de la courbe divisée par(€@nductance en début de montée en températate I80°C), G

correspond a la conductance mesurée a la température Tafteengérdécroissance de la conductance).

Les résultats obtenus sont reportés dafisaéeaulll.7] Les valeurs données pour PF5 ne sont

T X - L Q GsleR Exlsbn Yicomportement atypique et non linéaire de la condBigane (13. De

PrPH SRXU OHV DXWUHV 3)V VHX@entGeml diutd] dénsl la)tdd3@PeGad Xau G X
OLQpDULWpP Q-HVW TXH WUqV DSSUR[LPDWLYH GDQV OH GRPDLQF

Tableaulll .7 : Résultats des mesures du coefficient de température de conductivité des suies poudiiéérents PF
pré Zchargés sur un capteur et sous flux de gaz (sans particules) a 180°C

Point de Coefficient de Tempgrature de débutde  Ts mesure Tension de
fonctionnement WHP SpUD décroissance de la conductar OTP (°C) chargement (V
(Y T(C)
PF1 -2¢103 335 535 30
PF1B -3+103 335 - 30
PF4 -5%103 375 495 60
PF5 -0,5 490 430 150
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Nous remarquons que les valeurs d&DQV OH FDV GH 3) 3) % HW 3) VRQW VL
-3*103°CL. Cela indique donc une évolution identiquia d®mnductance des suies pour chaque PF en
IRQFWLRQ GH OD WHPSpUDWXUH ,0 Q:\ D SDV G-LQIRUPDWLRQ G
de température de conductivité de suies diesel.

La littératurd72]rapporte des valeurs de coefficdmtempérature de résistivité Iégerement plus faible
en valeur absolue, comprises efrif4.10°C! et -25,27.18°Clpour différents types de fibre de
carbone, gamme dans laquelle se situent les valeurs mesurées pour les suies CAST de cette étude.

[11.3.8 Caractérisation parspectroscopieRaman

Les spectres Raman ont été réadistempératurambianteet sousair avec un laser de 514 nm de
ORQJXHXU G-RQGH HW XQH SXLVVDQFH DX QLYHDX GH O-pFKDQ)
celuici.

L présente les résultats obtepour les suies PF1. Ce speRtmmarest typique pouel

carbond56], [69], [74ar composé de deux Beas larges se chevauchant et centrées-h368b&m et

15751595 cm avec un épaulement aux alentours de 1180 ©ms bandes correspondent
respectivement aux bandes D (désordre) et G (graphite) du carbone amorphe et graphitique comme décrit
dans laittératurg69], [74] Selon es études précédentes, ces bandes larges peuvent étre décomposées en

4 pbandes D D; a 136&m?, D, a 162@m?, Dz a 150km?, et Dy a 1220 crhet une bande G situé a

1580 cmt &HWWH GHUQLqUH FR UWédiMRghiEe selon @ sychex@atarbbew L

Les bandes D sont associées au désordre dans la structure graphitique et au carbone amorphe pour la
bande B3 et aumaillage graphitique désordonndesimpureté organiqueou inorganiquepour la D4

[56. $LQVL OH UDSSRUW GHV LQWHQVLWpPV GHV EDQGHV " * UHQ\
suies.
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Figurelll -13 6 SHFWUH 5DPDQ REWHQX SRXU OD VXLH 3) DYHepQsamy&U GH ORQJ

QLYHDX GH O:pFKDQ s @pmpoQitiahsides bandes D1, D2, D3, D4 et G ont été réalisées setutezky

etal56]. /D EDQGH ' D pWp GpWHUPLQpH j O-DLGH G-XQH IRQFWLR (it#&3VVLHQQH D
O-DLGH G-XQH IRQFWLRQ ORUHQW]LHQQH

En évaluant le rapport des intensftdaximum de la gaussienne) des bandeq1®@ cni) et des
bandes Ga 1300 crh sur une zone étendude suie, soit une cartographi@us ®ons évalué
O-KRPRJpQpLWIH @R QD NV X ] DHcartegkaphiz Rub Mpeordsithihire en tout point de
lazoneétudiée indique des propriétés structurales similaires. Le rapport des intermitasddestis

est unbon indicateur de la structutes cristallites présentians les particules primaires de [S6ig
[64], [66], [69], [74], [73lescartographieprésertessur I§Figurelll -14 correspondent aurappors

G- -LQWHQV LW ®tG MasuEePoQr@me\Zzone de 200 um par 200 um avec un pas deHAlGgm.
ce rapport est élevé, plus il y a de désordre dans la sliectuies.

/IHV VXLHV SURGXLWHYV j 3) % HW 3) SUpVHQWHQW XQH SHWLWH
OH UHVWH GH OD ]JRQH pWXGLpH SRLQWV VRPEUHV HQFHUFOp
autofocus au moment des expérientétV JRQHV DYHF XQ UDSSRUW G-LQWHQVL
LUUpJXODULWpPV G:-pSDLVVHXU GX OLW GH SRXGUH GDQV OD ]RQ
changement structurel. De maniére générale, nous observons que les PF produissndatesiasu
VWUXFWXUH HVW UHODWLYHPHQW KRPRJgQH (Q HIIHW OHV UD
couleur de |&igurelll -14sontproches.
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Figurelll -14 5pVXOWDW GH OD FDUWRJUD SK b&hd& 100 dhstSel¢al30b chi@d¥ HQVLWp GH

différentes suies produites pour a) PF1, b) PF1B, c) PF4 et d) PF5. La zone2@@*200 um, est sondée avec un laser de

ORQJXHXU G-RQGH QP HW XQH SXLVVDQFMNM.DX QLYHDX GH O-pFKD

La|Figurelll -19 montre les spectres Raman asmeg pour les différentes suies de chaque PF sans

correction de la ligne de base. Nous avons observé des niveaux de ligne de base assez différents entre PF

et les autres R¥n raison de la fluorescence. Nous attribuons cette fluorescence a la@réRandeD QL T XHV
adsorbés a la surface des particules PF5. Cela indique que les suies produites par PF5 contiennent une
FRQFHQWUDWLRQ HQ VXUIDFH G-RUJDQLTXH SOXV LPSRUWDQWH

OTP.
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Figure 11l -15: Spectres Ramars bruts obtenus pour les différentspoints de fonctionnement utilisant unesource
excitatrice a 514nm sans correction de la ligne de base.

Le plus souvent, le rapport des bandes des gifAssA&st utili® pour décrire la structure des suies. Les

valeurs de ces rapports sont semblables et comprises respectivement entre 3,1 et 6,3 pour PF5 et PF1B
[Tableadll 8). Pourcomparaisorie rapport des bandesiMc GX JUDSKLWH SXU HVW G-HQ
que celui de suies diesel se situe aux alentour$s@é Ajglsi, les résultats obtenus mettent en évidence

gue les suiggoduites par le mk@AST ont une organisation darbone similaire a celle des suies diesel

réelles. Le rapport des bandegAs semble décroitre avec la richessmélange propane/air dans la
flammefTableadll .8). Cela suggére que les cristallites des suies produites par PF5 sont plus graphitiques
que celles produites a PF1. Des observations similaires ont été faitestpall TarEffet, ils ot

PROQWUp TXH SRXU GHV VXLHVY GLHVHO FROOHFWpHYVY VHORQ OHX
Ap1/A ¢ était plus grand pour les particules sondées les plus petites. Cependant, contrairerhaht a Jian
[76]dont les tests ont été réalisér des suies de méme origine, nous produisons des particules dont la
nature varie avec la taille.
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Tableaulll .8: Principales caractéristique des différens spectres RAMAN.

Suies Position de b bande Largeur du pic & mihauteur

utilisées (cm-9 (cm-9 Rapport Ao/A o
D1 D3 G D1 D3 G
Printex U 1357 1504 1581 213 135 69 47+16
PF1 1357 1509 1579 194 120 70 6,0+2,0
PF1B 1355 1511 1578 200 119 67 6,3+2,0
PF4 1358 1512 1589 170 128 64 43+0,9
PF5 1365 1530 1594 151 239 56 31+£05

6L OD UpDFWLYLWp GHV VXLHV pWDLW VHXOHPHQW OLpH j O-pWD
les expériences de OfFglrelll-1d HQ UDLVRQ G-XQH UpDFWLYLWp SOXV IDL
carbone amorphe. Cela signifie que la principale différence entre PF1 et PF5 est la fraction organique
adsorbée a la surfaces dwiies. Celld, plus élevée pour PF5, selon les résultats de OTP, de DTP
explique le décalage de la ligne de base des spectres RdUé&\NMemarquons, que le taux de
graphitisation estim& partir du rapportles aires des bandes D/G (plus D/G est patiplus les

cristallites sont graphitiques) est en bon accord avec la stabilité thermique des ponts de suie estimée sous
air sous faible polaaison (2 V) et donc sans effetlé|Figurelll -13.

Les différences entre les niveaux de graphitisation de chaque PF est plutdt faible comme nous pouvons
DXVVL O-REVHUYHU DX 0(7 'H SOXV OD GpFRPSRVLWLRQ GHV ED
est difficile et nmée a des erreurs importantes sur la détermination du ragppat AXQH HUUHXU MXV-
30 % pour PF1 et PF1B). Des observations similaires ont été mises en évidence dans [&d]itérature

[68]

Il a été montré par Sadeshi al[56] que les largeurs rai-hauteur des différentes bandes, et plus
particulierement la bande DVRQW SOXV SUpFLVHV SRXU OD GpWHUPLQDWL
composant les suies. La largeur-Bamieur de la bande; Bécroit avec le taux de graphitisation. Le
[Tableadll .8lmontre que les largeurs ahmiteur de la bande D1 sont selon le type de suie entre 151 cm

1 (PF5) et 200 cin(PF1B). Pour du carbone purement graphitique, la large( B XW HXU HVW G-HQ
45 cmt alors que pour des suies diesel,-€elle HVW GH OecR{rg UPHr ddrséquent, ces
observations confirment bien que les suies produites par@ARirgont similaires aux suies diesel.
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Chapitre 11l : Propriétés des suies générées

Figurelll -16 6SHFWUHY 5DPDQ QRUPDOLYV pA\b&iuspddr le€difféieRtspoiipde FP
fonctionnement utilisant unesource excitatricea 514 nm avecorrection de la ligne de base.

De plus, les résultats RAMAN montrent clairement des propriétés similaires pour PF1 et PF1B en termes
G-RUJDQLVDW LSuQ4RigXreRIDI§ feR §pectres Raman avec correction de la ligne de base
montrent des comportements identiques pour PF1 et PF1B. Cela confirme la génération de suies
identiques, du point de vue structurel, par ces deux points de fonctibtnnemen

/ID VSHFWURVFRSLH 5%0%$1 QRXV D DXVVL SHUPLV G-HVWLPHU OH\
Tuinstra et Koeninfp6], [75}

=L vaw® AJI (111 .6)
R73

Avec k et Ip; les intensités dbsandes a 1600 érat a 1300 cr

Nous obtenons une longueur de 4,2 nm pour PF1, 3,7 mn pour PF4 et 3,4 nm pour PF5. Ces résultats
sont proches de ceux observés par le MET et la DRX. Nous voyons que la longueur des feuillets de
graphétH GLPLQXH DYHF OH 3) ,0 VHPEOH GRQF TXH OD ORQJXHXU
de la richesse du propane dans la flamme. Cela pourrait expliquer la conductance plus faible pour PF5 qui
aurait des feuillets plus courtsuee phase amorghplus importante puisgua taille des particules

primaire HVW VLPLODLUH G- X[Es3iifejer@eDobserbdtentré (68 mesures RAMAN et

DRX peuvent provenir des incertitudes sur les mesures DRX. De plus, ces techniques ne sondent pas les
mémes profondeurs.
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Chapitre 11l : Propriétés des suies générées

[11.4 Conclusions

Dans ce chapitre, nous avons sélectionné quatre points de fonctionnement (PF1, PF1B, PF4, PF5) du
miniCAST afin de produire des suies avec des distributions en taille et des concentrations différentes. Les
suies produites oators été caractérisées par différentes techniques.

Les résultats des mesunestumontrent que la distribution en taille est décalée vers les petites tailles avec
O-DXJPHQWDWLRQ GH OD ULFKHVVH GX PpODQJH &tiboR&8&DQH DLU
FDUERQH pOpPHQWDLUH GLPLQXH DYHF O-DXJPHQWDWLRQ GH O
sur la conductivité des suies. €glliiminue fortement avec la richesse du propane. Par la suite, nous
avons mis en évidence que la diminud® la conductivité estdi@& une augmentation de la fraction du

carbone organique présent dans les suies grace a desasiailyses

De plus, les observations MET ont montré kgsesuies produites par les différents d?fEsune
morphologie fractal &« HWWH PRUSKRORJLH GpFRXOH GH O:-DJJORPpUDWLR

Les particules contiennent des cristallites de type graptutigas dans une phase de carbone amorphe,
FRPPH QRXV O-DYRQV REVHUYp SCed ré3uiatso8tHR \WoodRVavetex 5303$ 1
observés pour des suies diesel.

Nous avons également montré que les réglages PF1 et PF1B produisent bien le méme type de suies avec
des tailles identiques mais avec une concentration en nombre, et a fortiori en masselgraddaiate
PF1B.

1RXV YHUURQV GRQF SDU OD VXLWH O:-LQIOXHQFH GHV GLIIpUHQ
la réponse du capteur.
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Chapitre IV : Parametresnfluencant la
reponse du capteur
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Chapitre 1V : Paramétriggluencant la réponse du capteur

Chapitre IV : Parametresnfluencant la réponse du capteur

Dans le chapitre précédent, nous avons sélectionné 4 flux de particules (PF1, PF1B, PF4 et PF5) générés
par le miriCAST et nous les avons caractérisés. Ce chapitre présente les résultats du capteur pour ces
différents types de suies. Pour rappel, la $épdun capteur correspond a une mesure de conductance
HQWUH OHV pOHFWURGHV (Q SOXV GH OD QDWXUH GHV SDUWLF)>
que la température ou la tension appliquée entre les électrodes de mesure (tenssatiat®) .pDkams

un premier temps, nous verrons leur influence sur la réponse du capteur sous un flux de particule PF1 et
ILIHURQV FHVY SDUDPqQWUHV SRXU OD VXLWH GH I[DOtepsigiXd@&H &RPP
SRODULVDWLRQ S ddidetd te¢s GuiEsBprdelcRotebr UNdddétudierons ainsi, dans un second
WHPSV O:-LQIOXHQFH GH OD WHQVLRQ DSSOLTXpH DX FRXUV C
caractérisés dans le chapitre précédent.

IV.1 Orientation du capteur dans le flux de partules

LestestlesSURMHWY SUpFpGHQWYV RQW &vécRes Adctrpdes: devineddiestD WL R Q C
flux, et protégées pam capuchor(nez)comme décrit dans le chapitrpt2] $ILQ G-DYRLU XQH
grande flexibilité dans le montage gheca, nous avons fait le choix de ne pas utiliser de capuchon
protecteur lors de nos test'qV ORUV O-pWXGH G Hdahs RUlwdstQedebsdire BRIQd& X FD S\
déterminer son influence sur la réponse obtenue.

Le capteur a ainsi été testésdamposition extrémes face au flux, paralléle au flux et dos au flux. Les
résultats obtenus sont réssndé@ns I4FigureV-1] De plus, grace aux résultats obtenus dans les
précédents projets, il a été constaté que, pour des tensions entre 5 V et 30 V, plus la tension augmente
plus le temps de chargement du cagteure valeur fixée est cod2] /-pOHFWURQLTXH LQG X\
capteur utilisée initialement pouvant atteindre une tension de 60 V, nous avons choisi de définir cette
WHQVLRQ FRPPH UplpUHQFH GDQV FHWWH SOUWLH HW DYRQV Up!
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Chapitre IV : Parametriedluencgant la réponse du capteur

Figure IV-1: Résultas destests G-RULHQWDWLRQ GX FDSW HXRFIGEQ ¥ capteut pokafis&ad6B\D UW L F X O +
dans un flux de gaz a 180 °C

,O UHVVRUW GH FHV WHVYWMWGL RQYYLHEPWRWWRQVWHIN\XK[ TRXW G-DERL
flux et face au flux donnent les meilleures réponses en termes de valeur de conductance. Ensuite, la
SRVLWLRQ GRV DX IOX[ HVW OD SRVLWLRQ TXL &utbpRedrENG-DYRLL
effet, malgré des niveaux de conductance similaires, la position face au flux présente un bruit plus
important en début de chargement (entre 3 et 7 mivoitFSgurelV-1). Cela pourrait étre causé par un
LPSDFW GLUHFW GHV JURVVHYVY SDUWLFXOHYV VXU O:-pOpPHQW VH
tests, une position diapteur avec les électrodes de mesure dos auifigye les mesureBtenues

présentat a la fois une meilleure sensibilité et une meilleure stabilité.

IV.2 Influence des températures sur le signal du capteur

&RPPH QRXV O-:DYR @ VaYerkpbrxture KIEs faAdUeHIN réle sur la conductivité des suies et
donc sur la conductance mesurée par le capteur. DarSbattéVLH QRXV pYDOXHURQV HQ
de la température des gaz sur la réponse du capteur. Nous verrons eff@iftaléeta température du

capteur sur le signal pour un capteur non chargé et en cours de chargement.

IV.2.1Influence de la température des gaz

'H PDQLqQUH JpQpUDOH ORUV GH QRV WHVWY OH FDSWHXU Q:-HV
(heatey. Ainsi, celsiFL VH WURXYH j OD WHPSpUDWXUH GHV JD] $ILQ GH
sur la réponse du capteur, nous avons réafisaddition aux tesés 180 °C, des tests avec des

températures de gaz au niveau du capteur de 350°G & 45 -HVW OH EDQF ,5&(/<21 TXL
pour ces tests car$HUPHW G-DWWHLQGUH FHVY WHPSpUDWXUHYV /HV UpV

capteur polarisé a 60 V avec des particules PF1B sont représe|rﬁtk§;mmlk/k£

73



Chapitre IV : Parametriedluencgant la réponse du capteur

Figure IV-2: Résultats des variations de la conductance en fonction du temps pour des gaz a 180°C, 350°C et 450°C
sans régulation ded température du capteur sous flux de particide3) % /-HQFDGUp FRUUHVSRQG j XQ ]RRP
8 minutes en échelle logarithmique.

Nous observons que la conductance enregistrée, et donc le dépbtdimisuiesorsque la température

des gaz augmeniour des gaz a 180°C, nous obtenons aux alentours de 25 mincoesiugtiance

G-HQYLURAQHQ PR\HQQH $ f& OD FRQGXFWDQFH HVW G-HQYLU
f& OD FRQGXFWDQFH|Qigbréar\)0\8&8mmeauv>lH GH —6

Dans unsecond temps, nous nous somm&@ MUHVVpV j O-LQIOXHQFH GH OD WHPSHp!
GH SHUFRODWLRQ GplLQL FRPPH pWDQW OH WHPSWIRet OD FRQ
augmente de maniére continue (formation des premiers ponts). Nous voyons que la mtrapee des

GH SHUFRODWLRQ HVW VLPLODLUH G-XQH WHPSpUDWXUH j O-DX'
temps de percolatidirifurelV-3|: Moyennetempsde passage &1 S).La formation des premiers

ponts seraitdonc indépendante de la température desejamiquement liée a la tension et a la
concentration, comme nous le verrons par la suite.
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Chapitre IV : Parametriedluencgant la réponse du capteur

Figure IV-3: Evolution du temps de percolation femps ot laconductanceatteint 101°S), du temps pour atteindre 1D
S et de la conductance mesue& 25 minutes en fonction de la températurdes gaz
/IHV EDUUHV G-HUUKQXWY &-RBDHWS®QI3IH

Nous remarquons quetkmps pour atteindre -1& augmente avec la températlsda indiquait un

possible frein au dépbt de suies a la surface du cequieérpar la température des gaz. Nous pensons

que ce frein serait di a deglifications locales déO X[ GX JD] DX QLYHDX GX FDSWHXU
GH GpELWPgQWUHYV PDVVLTXHV S Ruhe@atorrde @\Wddaen@ke@meELW GH
augmentation du volume des gaz par dilation thermique, amenant anen&athoig de la vitesse des

gaz. Une autre explication de cet effet de température peut provenir de la combustion des suies a la
surface du capteur qui est plus importante lorsque les gaz sont plu€ehmeidissera discuté plus loin

dansce chapitre.

Nous retrouvons ce phénoméne pour un fort chargement (conductance a 25 minutes)lesn effet,
baisses de niveau de conductance enregistrées peuvent correspondre a un dépdt des suies plus difficile su
le capteur.a hausse de température des gaz enGat® F XQH EDLVVH GH OD VHQVLELOI
chargement.

Nous nous sommes aussi intéressés aux variations des mesures (temps de peréSlationgs Dour
atteindre 15 et conductance a 25 minutes), et donc a ledtypeart

De plus, legcarts types relatifs aux mesures obtenues ont aussi été déterminés (fdaé paea
mesure en YLesésultats obtenus sont repsdans IgrableadV .1gt laFigurelV-4
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Chapitre IV : Parametriedluencgant la réponse du capteur

TableaulV.1: Récapitulatif des moyeQQHY GHV PHVXUHVde 8 - OFDRDVU W\WHSHHOMWLI j OD PR\H(
temps de percolation (conductance 10S), des temps a 10S et la conductance a 25 minutes

Températurees gaz

180°C 350°C 450°C

Moyenne (minute) 428 441 422
Temps deercolation
Ecart type 122 033 083
(Temps & 1@S)
Ecart type relatif (%) 29 8 20
Moyenne (minute) 535 645 735
Faible Chargement
Ecart type 057 0,30 028
(Temps a 10S)
Ecart type relatif (%) 11 5 4
Moyenne (conductance) 11117 6725 3714
Fort chargement
Ecart type 264 1394 353
(Conductance a 25 minute:
Ecart type relatif (%) 2 21 10

/[-pFDUW W\SH Haif db tprRf3 dé\peWdl&ibn Eipii®© élev@pour des gaz a 180°C avec
respectivement des valeurs de 1,22 et 29%. Deeglusleurs sont minimales pour une température des
gaz de 350°C (écart type 0,33 et écart type relatie8%nps de percolation ne varie donc pas de facon
significative efionction de la température des gaz, mais une élévation -de segtible favoriser la
formation des premiers ponts de maniére répétable.

Figure IV-4: Représentation des écarts types pour les temps de gaation (conductance 100S), des temps a 10S et
la conductance a 25 minutes.

Nous avonswussi choisG-REVHUYHU OHYV GLVSHUVLRQV GX WHPS®arSRXU DW
cette aleur de conductance correspandgn faible chargement du teap avec suffisamment de suies

déposés a sa surface et est dommins dépendamtG - Hd dldatvire de dépdt, comme dans le cas du

temps de percolatio@ela est vérifigar des écarts types et des écarts types relatifs généralement plus bas
que pour les mesures du temps de percolatiatispersion des mesures du temps pour atteirfdge 10
GLPLQXH DYHF OD WHPSpUtip&/ deUid valgur Qle ReSnE U ific 250mimEt&s Loe/
chargement augmente avec une température des gaz en passant par un maximum pour des gaz a 350°C.
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Chapitre IV : Parametriedluencgant la réponse du capteur

Ainsi, nous avons une bonne répétakilitde chargemedu capteur a 180°C avec cependant une assez
grande dispersiotians les premiemstants ttemps de percolatipgui sont fortement dépendantle
phénoméngaléatoireAILQ G-pYLWHU G -daYiRdhangerhivit de Idaptalk/ nGuks pvons, utilisé

dans la mesure du possildeméme capteur lorsque nous avons cherché a déte@mihgd I OXHQFH G )
phénomene.

IV.2.2Influence de la température du capteur

/ID UpVLVWDQFH GH SODWLQH DX GRV GX FDSWHXU SHUPHW GH (
dans le but de brdler les suies et de nettoyer le capteur. Ainsi, nous poukon® a¥884 LOLVHU DIl
maintenir le capteur a une température supérieure a celle des gaz pendant le dépdt pour observer
O -LQIOXHQFH GH FH SDUd@ReWIRXW XG -IDBR VGIJQDRX\GXPOYRQV pYD
WHPSpUDWXUH VXU ©$&antpr&BnRevdd s@esK ParFas6itd/ HoXis nous sommes intéressés

j O-HIIHW GH OD WHPSpUD Wixdi placeé Harks DiSfldHix phart@ired.V TXH FHO XL

V221 5pJpQpUDWLRQ G-XQ FDSWHXU VDQV GpS{W GH VXLHV

Dans un premier temps, nous avons observé le comportement du capteur par rapport a la température
ORUVTX-LO Q-\ D SDV GH VXLHV SUpVHQWHYV j VD VXH DILQ

IV-5|montre les résultats obtenus pour un capteur dos au flux et polarisé a 60 V.

FigurelV-5 &RQGXFWDQFH G-XQ FDSWHXU SRODULVp j 9 VDQV GpS{W GH VXLHYV
20°C/seconde(régénération)et un plateau a 620°C durant 30 secondes dans un flux de gaz a 180°C
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Nous observons que la conductance du capteur sangdépdf XLHV DXJPHQWH DYHF OD W
O -REWHQWLRE) afeX, |&yeWeHdapteur est a la température dés80aZ), sans suies
déposées sa surface, la coathnce observéesttrés faible En revanche, lorsque la température
augmentela conductance augmeatedevient mesurable a partir de 470°C ¢413)M XVTX:-] DWWHL Q!
des valeurs H O - R U G uBld 6B04CA ce moment, lorsque la température est stabilisée a 620°C, la
conductance mesurée a un comportement chaotiqueMdMaED XVp SDU O:-pYROXWLRQ GH
SODTXHWWH G-DOXPLQH VXEVWUDW TXL GLPLQXH HW OD WHQ
maintenir les hautes températures. Dans ces conditions, nous observons des interférences entre les deux
fDFHVY GH OD SODTXHWWH HW O-HQUHJLVWUHPHQW GH OD FRQC(
résistance de chauffage.

'HV HVVDLVY GDQV OHV SURMHWY SUpFpGHQWYV &,&/%$0(1 HW RC
GH O-DOXPLQHHHQDIRMHPBIpRI@ VEXUH ,0 D pWp PLV HQ pYLGHQFF
augmentavec la températur€es résultats sont donc en accord avec ceux obtenus par notre capteur de
JpRPpWULH GLIIpUHQWH 'H PrPH FH SKpQRPG®&HOEDDXPR IO WD
température a déja été observéjgaret a[77] Cette augmentatiate la conductance en fonction de la
WHPSpUDWXUH VHUDLW FDXVpH SDU OHV LPSXUHWpPV SUpVHQ\
électronique.

Cependant, cel® -D SDV XQH UpHOOH LQFLGHQFH VXU OD PHVXUH GX
FKDUJHPHQW GH O-RUGUH GH f& OD FRQGXFWDQFH GH O:D
Q-DWWHLQW FHV WHPSpUDWXUHV TX-D X aRirehétriQdd/ oGlélcapeurest p Q p U
propre et ne mesure pas la conductance des suies.

IvV.2.2.2 Effet de la température du capteur sur sa réponse

'DQV XQ VHFRQG WHPSV QRXV DYRQV pYDOXp O:-LPSDFW GH OI
pendant le dép6t. montre les mesures de conductance (échelle logarithmique) sous flux de
particules (PF1) en fonction du temps pour trois températures différemgsraturees gaz (180°C)

sans chauffage, puis lorsque le capteur est maintenu a 200°C et 300°C.
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Figure IV-6: Représentation logarithmique des résultats des mesures de conductance pour PF1 sur un capteur
maintenu ala température des gaz (courbe bl&l), a une température de 200°C (courbe orange) et 300°C (courbe
rouge) sous une polarisation de 60 V avec une température des gaz déd.80

Nous remarquons que la température du capteur a un effet trés marqué s@réaréPaR UV G-XQH FR.
de suies a la surface du capteur. Plus le capteur est chaud et plus le temps de percolation (zone avant un
mesurenotable de la conductance) est long. Lorsque le capteur est a la température des gaz, le temps de
SHUFR O D WWUBQ3 Miwuiés @Gartd nos conditiodds que le capteur est chauffé, le temps de
percolation est beaucoup plus long, environ 35 minutes pour un capteur maintenu a 200°C et plus de
60minutes pour un capteur G08C. Nous attritans cela a un effet deemophorése modifiant les

lignes de flux de particules autour du capteur. En effet, dans un milieu avec un gradient de température,
les particules migrent du coté chaud vers les parties froides. Ainsi, quand le capteur est chaud, les
particules ont plus temQ FH j V:-pORLJQ H UciGnét doDcSpiMdde tenipi\a setckaiger. Des
PWXGHV H[SORLWDQW FH SULQFLSH RQW pWp PHQpPHV DILQ G:-DF
[78]480] ou dans ce cas le capteur est maintenu a plus bassatueengée les gaz. De méme, les

travaux de Brugiést alpnt montré que pour des particules fractales, la vitesse des particules engendrée
par la thermophorése augmentait avec la taille des pd&@julése étude de ce phénoméne pourrait
permettre deélectionner des tailles de particules se déposant a la surface du capteur.

IV.2.3 Conclusionsur leseffets de température

&HV HVVDLV RQW DLQVL SHUPLV GH PRQWI& #eU8TK, kfddz ple YDW L
capteur étant a la méme température, est défavorable pour le chargement du capteur, méme si cela semble
diminuer légérement la dispersion des mesurededatous premiers instants (percolation). Une sur
température du capteur par rapport a la température des gaz (capteur chauffé) est aussi tout a fait néfaste
enraison du phénomeéne de thermophorése qui tend alors a repousser les particules deplparties le
chaudes (capteur) vers les parties les plus froides (gaz).

Par ailleurs, des essais antérieurs a cette étude, réalisés au laboratoire, avaient montré que les suies ne sc
pas conductrices si elles ne sont pas soumises a une température stipéfieéute2a probablement en
UDLVRQ GH OD SUpVHQFH GH YDSHXU G-HDX
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Aussi, pour toutes ces raisons, tous les essais suivants ont été conduits avec des gaz a 180°C, le capteu
non chauffé, étant alors a cette méme température pendant les phasemdatcharge

I\VV.3 Effet de la tension de polarisation et du point de fonctionnement sur la
réponse du capteut échantillonnage basse fréquence (1 Hz)

&RPPH LQGLTXp SUpFpGHPPHQW QRXV DYRQV ILJp OHV FRQGL\
capteur dos au flde particules, maintenu a 180°C par les gaz chauds.

Un des paramétres ajustables est la tension que nous pouvons appliquer entre les électrodes de mesure
(tension de polarisation). Ceileest nécessaire afin de pouvoir mesurer la conductance entre les
électrodes. Les projets CICLAMEN 1 et 2 ont montré que pour des tensions comprises entr&/5 V et 30

le temps de dépdt diminue quand la tension augmente. Nous avons donc fait varier ce paramétre pour de
SOXV KDXWHV WHQVLRQV M X\sanXeffet sur $a répdiseDdvi REpurRoBYY e Y p
différents points de fonctionnement (courbe de chargememtion de conductance en fonction du

temps) et sur la collecte des suies (observations microscopiques).

Dans cette partie, nous avons exploitédgleals kasse fréquence (acquisition a 1Hz) en utilisant
O-HQVHPEOH GH OD F R&ndUetdnceé En fokchdd dbl R W- H S O RhaM® WLRQ ©
IUpTXHQFH Q5RHEYsélavraivdeldar® la partie su@e

IV.3.1Etude des courbes de chargement du capteur

IvV.3.1.1 Influence de la tension de polarisation et du point de fonctionnement (PF) sur la
réponse du capteur

Les variations de la conductance entre les électrodes du capteur en fonction du temps sous un flux de
particules pour les différents PF et sous différentes polarisations sont prése Les

tests pour chaque PF et les cycles de régénération et de mesure ont été menés sur le méme capteur sar
TXH O-RULH Q¥ Boiwrhdriif@eGhireFés @hahgements deddFchargements dapteur sont
UpDOLVpPV j O-pWDW VWDWLRQQDLUH GH JpQpUDWLRQ GH SDUWLF

Le capteur a été testé sous différentes plages de polarisation en fonctiole d® RFa 60 V pour PF1
et PF1B, de 10 V a 80 V pour PF4 et de 10 V a p6Qr\WPF5. Avant chaque changement de tension de
polarisation, nous avons effectué une régénération du capteur a 650°C pendant 2 minutes.

Les valeurs initiales des mesures de conductacorrespondent a la fin de régénération

GX FDSWHXU SDU O:-pOpPHQW FKDXIIDQW VRLW XQ FDSWHXU SUF
conductance a alors été enregistrée pendant 18 minutes. Comme an@deécldapitré, nous

retrouvons dans un premier temps une zone ou le capteur ne donne pas de réponse (du début a environ
4 minutes) pour chaque point de fonctionnement. Cette zone correspondant au temps de percolation
ORUVTX-LO Q-\ SDVraBlélerirR @xk¢irdded de rheskre formée par les suies. Par la suite,
une fois le temps de percolation passé (soit les premiers contacts formés), la conductance augmente avec
le dépdt de suies suivant une tendance sigmoidale correspondant a la dontiatierdes ponts de

VXLHVY HQWUHV OHV pOHFWURGHY GH PHVXUH FRPPH QRXV O-DYF
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Figure IV-7 : Variation de la conductance en fonction du temps sous flux de particules pddifférentes tensions de
polarisation pour chaque PFdu miniCAST : a) PF1, b) PF1B,c) PF4 etd) PF5.

/ID YLWHVVH G-DXJPHQWDWLRQ GH OD FRQGXFWDQFH FRUUHVSR
sensible dépend fortement de la tension de pidarida capteufRigurelV-7). La vitesse de dépot

maximale passe par une tension de polarisation optimale pour PF1, PF1B et PF4. Cette derniére est de 30
V pour PFIHW 3) % HW GH 9 SRXU 3) 'DQV OH FDV GH 3) DXFXQH
/ID YLWHVVH GH GpS{W DXJPHQWH DYHF OD WHQVLRQ MXVTX:j XQ
optimale existe aussi pour PF5,-cebe trouve adelade 150 V.

/HV WHPSV GH SHUFRODWLRQ PRPHQW G-DSSDULWLRQ GH FRQG?
chaque PF ont été extraits Dans otre cas, les temps de percolation correspondent &

XQH YDOHXU GH FRQGXFWBDK E4FigDrél\WaHésQrve tes GésHIRLY hhiteRI@. Les

temps de peotation sont compris entre 1,8 minutes et 3,8 minutes pour PF1, 3 et 4,9 minutes pour
PF1B, 1,6 et 6,3 minutes pour PF4 et 2,4 et 13 minutes pour PF5.
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Chapitre 1V : Paramétriggluencant la réponse du capteur

Figure IV-8: Temps de percolation du capteur en fonatn de la tension de polarisation. Le temps de percolation est
REWHQX TXDQG OD FRQGXFMW.DQFH HVW G-HQYLURQ

(Q FRPSDUDQW OHV WHPSV GH SHUFRODWLRQciGexat Bgs jré® -D X W U |
différents dans les cas de PF1, PF4®ePsemblent donc indépendants de la taille des particules. Par
ailleurs, ils ne semblent pas étre liés a la concentration massiffee. une masse environ 5 fois plus

petite (Mesures MAAP chapitild ne modifie pas significativement le temp&am®iation lorsque nous
comparons PF1 et PF5.

En addition aux observations précédentes, nous remarquons aussi que les temps de percolation pour un
PF donné passent par une valeur minimale pour une tension de polarisation appliqudEigptehale (

. Cependant, le temps de percolation dépend du dépbt qui est un phénomeéne aléatoire. Ainsi, le
temps auquel le premier contact électrique se forme peut fortement varier et ne peutqraeramet di

comparé a la tension de polarisation dans notre cas. Une étude statistique sur une plus grande gamme
G-pFKDQWLOORQV GHYUDLW rWUH HIITHFWXpH DILQ GH UHOLHU O
maniére précise.

En revanche, leslears des temps pour atteindre une conductanc€ 8estb@t plus représentatives des
HITHWV GH OD WHQVLRQ GH SRODULVDWLRQ FDU OH FDSWHXU H\
effets statistiques liés a la formation des premiers pentbatgement est suffisamment bas pour ne pas
rWUH LQIOXHQFp SDU GHV HIIHWV VWDWLVWLTXHYVY G-XQ GpS{W LI
polarisation optimale pour chaque PF, nous avons tracé le temps que met la conductancdrpour attein

107 S en fonction de la tension de polarisgfagufeV-9). La tension de polarisation optimale
correspond a la tension pour laquelle le temps pour att@h@&est minimal. La comparaison entre les

points de fonctionnement nous montre que cette derniere augmente lorsque la distribution de taille
diminue (PF1 a PF5). Plus la distribution de taille diminue, plus la tension de polarisation doit étre élevée
FigurelV-9).
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Chapitre IV : Parametriedluencgant la réponse du capteur

Figure IV-9: Temps de chargement du capteur pour atteindr£07? Sen fonction de la tension de polarisadn pour les
différents PF.

A tension identique ou a tension optimale, la réponse du capteur est différente pour chaque PF. Ainsi,
dans le cas des tensions optimales, aprés 18 minutes les valeurs de conductance sont ordonnées de |
maniére suivante®F1300 pS > PF1B 225 uS >> PF4 90 uS >> PF5 OFigBrelV-7). Cela est en

accord avec les concentrations obtenues par le MAAP, vu au ikhapiareconséquent, laleur de la
conductance mesurée a un temps donné, une fois la période de percolation passée, semble liée a la teneu
en carbone élémentaire présente dans les particules de suies. Ce résultat est aussi cohérent avec les valel
de conductivité évogegdans le chapitrdl : la conductivité de PF5 est deux ordres de grandeur
inférieure a celle de PF1.

IvV.3.1.2 Paramétrages des courbes de chargement

Afin de quantifier plus précisément les courbes de mesures de conductance pour différentes tensions
en fonction du point de fonctionnement, nous les avons paramétrées. Ces courbes sont de
IRUPH VLIJPRWGDOH SUpVHQWDQW XQ SRLQWQG- IGPIFLH | FEQ XN X
PTXDWLRQ UHSUpVHQWDQW OD UpSRQVH jnn@spilakBlpIe@Ius - XQ V\V\
afin de prendre en compte la partie de la courbe correspondant au temps de percolation, nous avons
introduit un retard (ret).-pTXDWLRQ XWLOLVpH HVW GRQF OD VXLYDQWH

_ ,:6?ad¢ 56?4 ¢
msFsFA - GFigFsFA . & (IV.2)

):BPL

is Fig

(OOH SUPpVHQWH O-DYDQWDJH G-rWUH VLPSOH SDUDPQWUHV
V.-DJLW LFL G-XQH DSSURFKH FRPSRUWHY HQWO MW HQRKXRP ¥R U WH
(ordre  SHXW V-H[SOLTXHU
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Chapitre IV : Parametriedluencgant la réponse du capteur

Les 4 parametres sont

x K : valeurs asymptotiqgde conductance correspondatd conductance maximale
x Ret WHPSV FRUUHVSRQGDQW DX GpEXW G-DFFURLVVHPH
X 1 HW correspondant & 2 constantes de temps

/HV FRQVWDQW HWétan intétdHasables, nous les classerons en fonction de leur valeur
PD[LPDOH HW PLQLPDOH j XQH WHQVLRHWREQpEmMete\W»OHYV GpV
correspondant au gain statique, est a la valeur de conductance lorsque le plateau est ateimd). temps

/[ DMXVWHPHQW GHVY FRXUEHVY D pWp UpDOLVp SDU OD PpWKRGH
résultats obtenus sont représentés|[SigdaelV-10et les paramétres obtenus sont reportéqREigule|

IV-11

Figure IV-10: Représentation des régressions dess courbes de mmesure de conductance pour chaque PF pour
différentes tensions de polarisation.

Comme le montre|RigurelV-1(J nous avons une bonne superposition entre les mesures expérimentales
et les courbes paramétrées.
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Chapitre IV : Parametriedluencgant la réponse du capteur

Figure IV-11: Parametres régression des courbes de mesures de conductance en fonc®ta tension de polarisation.
En a) est représenté le retard, en b) le paramétre K, une échelle logarithmique afin de visualiser toutes les PF, en c) les
t minimums et en ) les t maximums.

/- pYROXWLRQ Getar®Dpud3éntg\Veud Fgu@elV-11a), est bien slr similaire aux résultats
obtenus pour le temps de percolap?ng(reIV—Sp. Nous retrouvons bien un optimum de tension pour

un retard minimal pour chaque PF sauf PF5 qui semble atteindre un plateau. Des diminutions du retard
sont cependant observées pour PF4 a 70 V et 80 V. Cela pourrait étre expliqué pamntaioaudum

bruit avec la tension, comme nous le verrons aprés, et poserait des problémes de convergence.

En raison de la grande variation de K en fonction de la tension et des PF, nous avons tracé son évolution
en fonction de la tension en échelle Idgaigu¢FigurelV-11b). Ici aussi, nous retrouvons un optimum

GH WHQVLRQ SRXU 3) HW 3) % DX[ DOHQWRXUV GH 9 3DU FRQ\
Les variations des valeurs de K sont cohérentes avec les valeurs de conductivité weesurées, a
PF1>PF4>PF5 (chapitre )limais seulement pour des tensions inférieures a 5@&laAes valeurs de

K pour PF4 sont supérieures a celles de PF1. AnsQla2oF WLYLWp VHXOH Q-H[SOLTXH S

Les valeurs dé.in (FigurelV-11c) semblent augmenter avec la tension alors que ce’l{@

c) ont tendance a decroitre pour les differents PF. Cependant, les valgursHdés, Sont

similaires pour chaque PF a tension identique sauf pour PFhaxlodgenus pour PF5 semblent
FRQVWDQWY MXVTX:j GHV WHQVLRQV GH 9 &HOD SRXUUDLW V
dépassé la tension de polarisation optimale. Une autre explication pourrait étre liée au fait que les courbes
de mesure dFERQGXFWDQFH SRXU 3) Q-RQW SDV DWWHb@Wo@H SRLQYV
déterminées avec une grande imprécision pour PF5 et pour les tensions extrémes des autres PF
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Chapitre 1V : Paramétriggluencant la réponse du capteur

Afin de comparer PF1 & PF1B, nous avons tracé les rapports PF1/P&thBddde K et des constantes

de tempsmin et maxSur laFigurelV-12 Nous rappelons que le rapport de concentration (partictes/cm
de PF1 et PFB est comprisrerl,2 et 1,6 selon les instratagchapitre I,

Figure IV-12: Evolution du rapport PF1/PF1B des parametres retard, Knin H Wax €n fonction de la tension de
polarisation.

Nous observons que les valeurs du rapport pour le retaréh4€ebluent peu en fonction de la tension

GH SRODULVDWLRQ VL O-RQ H[FOXH O Gnns@nOpdrcbntre flactuaHt®s. Y D O H X
Ces variations sont en accord aveéJelitions de ces paramétres, montrées pour PF1 et PF1B sur la
Pour les mesures & 10 V, le taux de chargement resfeigrited®/(7), et la modélisation

DYHF O-pTXDWLRQ ,9 RUGUH SHXW FRQGXLUH j GH IRUWHYV
OH SDURRs\MUs Hujét a erreur de modédisaar il est moins précis aux basses tensions.

Le rapport PF1/PF1B pour le paramétre K est proche de2l.donc du rapport de concentration entre

ces 2 points de fonctionnement, ce qui est cohérent avec la définition de K et les valeurs expérimentales
La valeur du rapport pour le retard est proche de 006 GRQF O-LQYHUVH HVM/,&DQV OD
qui peut permettre de conclure que ce rapport semble étre inversement propogiconeéatiation.

Ceci est cohémeavec le fonctionnement dapteur HQ HIIHW ORUVTX-LO \ D PRLQV G|
mettent plus de temps a se former, induisant le retard. Cependant, les vialguessdenblent pas étre
dépendantes de la concentration (rapport proche de kgour
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Chapitre IV : Parametriedluencgant la réponse du capteur

IV.3.1.3 Effet de taille et nombre de suie

Les résultats précédents nous montrent aussi que, pour une distribution de taille identique (PF1 et PF1B),
lorsque la concentration en nombre augmente, le temps de percolation et le teérSphndinl@nt
(FigurelV-8lefFigurelV-9). Cela indique que le temps de chargement peut étre reli¢ a la concentration en
nombre pour des particules possédant la méme distribution de taille. Afin de vérifier cette hypothése, nous
avons tracé la variation de la conductance non plus en fonction du temps, mais en fonction de la quantité
en nombre cumulé de suie a laquelle ess@xjte capte{FigurelV-13 pour PF1 et PF1B, a différentes

tensions de polarisation. Le nombre cumulé est calculé par le produit de la concentration mesurée par le
EEPS (nombre/ci) par le débit Qcni/h) et par letempstKk FRPPH OH PRQWUH O-pTXDWL

Si6acuokst 25?03 UP (IV.2)

Les expériences ayant été réalisées pendant la mémedhargeaent, le nombre de particules cumulé

en fin des tests est plus important pour PF1 (envirod) i@ pour PF1B (environ 6.831@t égal au

rapport de concentration PF1/PF1B. Nous voyons que la réponse du capteur pour PF1 et PF1B, avec des
distritutions de taille identiques, est semblable pour chaque tension de polRsesatimséquent, la
corrélation entre le temps de percolation et la concentration en nombre est parfaitempativalidé

type de particules donné (méme distribution d.taill

Figure IV-13: Comparaison des résultats de mesures de conductance pour PF1 et PF1B en fonction du nombre de
particules de suies cumulé auquel a été exposé le capteur pour différentes tensions de zalton.
La température des gaz est de 180°C.

De méme, |&igurelV-14rapporte les résultats obtenus pour chaque PF avec la polarisation du capteur
fixé a 60 V (a) étleur tension de polarisation optimale (b) (PF11& BFV, PF4 60V et PES0 V).
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Chapitre IV : Parametriedluencgant la réponse du capteur

Figure 1V-14: Evolution en échelle logarithmiquede la conductance en fonction du nombre de particudeumulées vu
par le capteurpour a)une polarisation de50 Vetb) a leur tension de polarisation optimale de chaque P&vec une
température des gaz de 180°C

Les conductances mesurées pour PF1 (=PF1B), PF4 et PF5 pour un méme nombre cumulé sont
différentes. A tensidixe de 60 \[RigurelV-14a), PF4 présente le signal le plus élevé pour un nombre

de particules identique alors que PF5 présente la conductance la plus basaeowim

E F-HVW 3) HW 3) % TXL PRQWUHQW OH VLJQDO OH SOXV pO
plus bas. Cela met en lumiére gudidtribution de taille et la nature des suies sont des paramétres clefs
GDQV O-H[SUHVVLRQ GX VLJQDO GX FDSWHXU GH PrPH TXH OD Wl

IvV.3.1.4 Evolution du bruit des mesures de conductance en fonction de la tension de
polarisation

Sur les courbate chargement précédemment présentéefFgurielV-13par exemple, nogouvons
observer qudes courbesnregistréesous une tension de polafisn supérieure a lansioon de

polarisation optimakemblent plugbruitées»

$ILQ G-H[WUDLUH FH EUXLW HW GRQF GH TXDQWLILHU FH SKpQR
numeérigue passe haut du second ordre avec une fréquence de @Hpuidodis avons effectué le
traitement a partir de 5 minutes pour ne pas prendre en compte la période correspondant au le temps de
SHUFRODWLRQ DX FRXUV GH ODTXHOOH OD FRQGXFWDQFH HVW
O-pFDUWLWWH@® GEHODWQW O-pFDUW W\SH REWHQX S[PpiguéD YDOH
IV-15présente les résultats obtenus.
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Chapitre IV : Parametriedluencgant la réponse du capteur

FigurelV-15 (YR O X W L RtQyp8 thled)-guFbBult du signalen fonction de h tension de polarisation pouchaque
3) HW O-pFDUW W\SH WE @idwtanciorangd) Lefcaleus sont effectué entre 5 et 18 minutea partir
des courbes de ldigure |V -7]

Nous remarquons que le bruit (écart type) augmente de fagcon monotone avec la tension de polarisation,
sauf pour les points PFWe 3) % | 9 &HFL SHXW V-H[SOLTXHU SDU OH IDL\
trés faible pour ces 2 points.

/- pFDUW W\SH UHODWLI DX PD[LPXP GH OD FRQGXFWDQFH PRQW
une augmentation forte des conductancesmales en fonction des tensions de polarisation tant que
cellesFL UHVWHQW LQIpULHXUHYV j OD Y DO Huype rétaSh\atigPén@ | parik X U F K L
de la tension de polarisation optimale dans le cas de PF1, PF1B (30V) et PF4r(607\5).dBoule

VLIJQDO HVW IDLEOH HW GRQF OH UDSSRUW VLJQDO VXU EUXLW
O-DXWUH GDQV QRV FRQ @&L30/)RCeY oltsetvafdty/ sulJIel bruit nous ont incité a
observer notre signal a desefieb de temps beaucoup plus faibles (échantillonnage haute fréquence, 5
kHz), ce qui sera exposé dans la partie IV 4.

IV.3.20bservations MEB du capteurchargé

Aprés avoir étudié les courbes de chargement en fonction des divers paramétres, nous avons observé
conment se déposent les suies dans ces conditions par des observations en microscopie électronique a
balayage. En effet, comm&XV O -DYRQV pYRTXPRDXTXKDE LW K UpVHQFH G-
polarisation, les suies se déposent sous forme deruniesélectrodes de mesuref-igarelV-1§

montre une photographie MEB de ce phénomene. Ainsi, nous voyons que les suies sont déposées sous
forme de dendrites @wu moins ramifiées accrochées entre les électrodes de platine. Nous avons une
vue directe des contacts électriques formés par les particules.
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Chapitre IV : Parametriedluencgant la réponse du capteur

FigureIV-16 2EVHUYDWLRQ 0(% &hxr@ $oDBRY sbXdLns tépsion de polarisation de 30 V. Mise en
évidence des ponts de suies entre les électrodes de platine.

Aussi, dans un second temps, nous avons voulu observer directement les effets de la tension de

polarisation sur la collecte des suies. Rtayrmous avons chargé des capteurs pendant 2h sous différents
PF et polarisations.

Nous avons sélectionné trois polarisations pour chaqueaR$ polarisation (les électrodes branchées
entre ellesont au méme potentiel durant le dépét), a polarisatiomle PF1 (30 V) et PF4 (60 V) et
polarisation intermédiaire pour PF5 (100 V) et a polarisation maximale que nous pouvons atteindre
(200V). LgTableadV .2[résumdes expériences menées.

TableaulV.2: Résumé des tensions de polarisation utilisées pour chaque PF en vue des observations MEB

Point de o
fonctionnement Polarisation du capteur
PF1 oV 30V 200V
PF4 oV 60V 200V
PF5 ov 100V 200V

0D

LeqFigurelV-17||FigurelV-18efFigurelV-19regroupent les résultats obtenues pour PF1, PF4 et PF5
respectivement. Nous ne montrons pas de cliché pour PF1B car les suies produites sont identiques a PF1.
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a)oV b) 30 V c) 200 V

FigurelV-17 2EVHUYDWLRQV 0(% -Gharxg® séub BRY $bXsLin8 pbparisation de a) 0 V, b) 30 V, c) 200 V
pendant 2h a 180 °@vec le capteur dos au flux.

a0V b) 60 V c) 200 V

FigureIV-18 2EVHUYDWLRQV 0 (% -Ehakg® séub BRY s$bXsUIN8 pbfarisation de a) 0 V, b) 60 V, c) 200 V
pendant 2h a 180 °@vec le capteur dos au flux.

a)oV b) 100 V c) 200 V

FigureIV-19 2EVHUYDWLRQV 0(% -Eharg® séub BRA $bXsLn8 phfarisation de a) 0 V, b) 100 V, c) 200 V
pendant 2h a 180 °C avec le capteur dos au flux.

91
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Les dépdts de particules ont été effectués sur des capteurs difféssts de leur découpe afin de les
introduire dans le microscope électronique a balayage. De plus, pour des raisons de sécurité, nous avons
di éteindre la flamme du générateur MiniCAST entre chaque changement de capteur. A chaque nouveau
capteur, nouavons attendu que la génération des suies se stabilise pendanthsmeelemavons

effectué le dépbt aprés une période de régénération du capteur de 3 minutes a 650°C.

DegFigurelV-17a]FigurelV-18a efFigurelV-19, nous observons quR UVTX-LO Q:\ SDV GH W}
SRODULVDWLRQ OH FDSWHXU HVW UHFRXYHUW G-XQH FRXFKH C
G-XQ SRLQW GH IRQFWLRQQHPHQW j O-DXWUH

A tension de polarisation optimale pour PF1 et PF4, et intermédiaire pgig@Ebv(-17,|Figure|
[IV-18 efFigurelV-1%), nous observons que les suies sont alignées a la surface du capteur dans le sens
du champ électrique créé par la polarisation et forment des ponts entre les électrodes de mesures. |l
sembley avoiPRLQV GH VXLHV j OD VXUIDFH GX FDSWHXU TXH ORUVTX
FRPSDURQV OHV SRLQWY GH IRQFWLRQQHPHQW HQWUH HX[ QRX
SRXU 3) &HFL Q-HVW SDV LQFRéh8Wtahtds effdctDEes] &ard td YheBUEVOX A HV  C
conductivité des suies issues de PF5 est trés faible (0,3 S/cm) comparée a celle de PF1 (209 S/cm) et PF4
(8 S/cm) (tableau 111.5). Nous rappelons a ce nlaegue la tension de polarisation de 100 V pdur PF
correspond & une valeur qui est inférieure a la valeur optimale (non déterminée, supérieure a 150V) alors
que les observations comparatives pour PF1 et PF4 sont faites a valeur optimale.

De plus, sur IgBigurelV-17,|FigurelV-18 efFigurelV-19, nous distinguons une accumulation de
suies plus importante toutes les quatre-étgetrodes. Cela pourrait étre causé par la géométrie du
capteur. En effet, comme nouDIYRQV GpFULW , @ DRaptéur@st cbripDse d&\et éJectrodes
paralléles sous forme de serpentin, et une zonéléutieodes sur deux & un potentiel nFigare]
montre une vue schématisée des électrodes ainsi que la direction des champs électriques. Les zones
ou la conductance est mesurée (potentiehudrsont les zones 1 etNdus constatons que le sens du
champ électrique dans les zones-@hetrodes sgupotentiel alterne, ce qui, compte tenu des inter
électrodes sans potentiel, confére a notre systéme une périodicité de 4. Cette périodicité correspond a celle
observée sur les clichés MEB. Autant une périodicité de 2 est évidente compte tenu des zones no
SRODULVpHY DXWDQW O-LQWHUSUpWDWLRQ SK\WWLTXH GH FH S
signe de polarisation, reste encore a faire. Nous pouvons encore observer que le capteur soumis a PF5
apparait plus chargé en suie.
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Figurelv-20 9XH VFKpPDWLTXH GHV pOHFWURGH¥RAHJAMSROBYV] O-pOHFWURGH B@
positivement et la orange a celle non polarisée. Lesdhes rougesmdiquent la direction du champ éectrique etles
«0» les espaces inteélectrodes sans champ. Les zones 1, 2, 3 et 4 représentent les espaceslrtdrodes.

'DQV OH FDV G:XQ FKD P|sigprelWAEA\kiduieX/H gSepPxigure\R 1Y) les clichés

MEB montrent un dépdte suies identique tous les 2 iétectrodes pour les fortes tensions. Donc, cela
correspond aux zones de mesure-éiemtrodes polarisées 1 et 3 du capteur. Nous retrouvons bien un
dépbt lié au champ électrique sans relation avec sa direction.

A cetteforte tension de polarisation ( 9 LO\D PRLQV GH VXLHV GpSRVpHV TX-
pour un PF fixé, et nous retrouvons le fait que PF5 conduit a plus de dépodt de suies que PF1 et PF4 a
polarisation fixée.

IV.333URSRVLWLRQ G-XQ@ - -H][B-ONFDMWORQWDIQVLRQ GH SRODULVDW

/| HQVHPEOH GHV UpVXOWDWY SUpFpGHQWY QRXV D PRQWUp TX-L
valeur spécifique de tension de polarisation optimale qui conduit a un chargement plus fort du capteur
(valeur @ conductance) avec un temps de percolation minimal. Ceci est corroboré par les observations
PLFURVFRSLTXHV TXL FRQILUPHQW QHWWHPHQW lddtrdde8y GH OD
HW O-HIITHW TXDQWLWDWLI DY kgueX®teqsRiP depolarGadtiors déaved/lar&du) G U F
optimale. De plus, les courbes de chargement sonbplit&ées> pour ces fortes valeurs de tension de
polarisation.

93



Chapitre 1V : Paramétriggluencant la réponse du capteur

3RXU OHV WHQVLRQV GH SRODULVDWLRQ L Qoledd kxiehsioh j OD Y
DXJPHQWDWLRQ GH OD UpSRQVH GX FDSWHXU DYHF OD YDO
G - p O HF W W&krgdomse) duMcEpteur éstdemmentiépendante de la collecte des suigslénent
sensible Nous avons vu que la préserG-XQ FKDPS pOHFWULTXH eRdabHI@WH OH\
direction de cehgi et amélioreelr collecte sur le capteur. Ainsi, la collecte despuiewit étre
dépendamtdes charges de surface des dudditérature a montré que les suiegldimst généralement
chargés positivement et négativement pour des particules ayant un diamétre autour de 100 nm mais que
la fraction degarticuleschargés diminue fortement pour des petites parti{@2gs[83] Ainsi, cela
pourraitexplique la tensia de polarisatiopptimaleSO XV LPSRUWDQWH SRXU 3) TXL D
plus intense pour attirer les particules. De |g@ssorganiques en surface des particules pourraient
participer a diminuer les charges préserdaeso@idrirG -D XW D Q WHSMOWK G @BV HHVURSKRUQVF

/IRUVTXH OD WHQVLRQ GH SRODULVDWLRQ DWWHLQW XQH YDOH
champ électrique disparait et la collecte des suies est moindre. Pour expliquer ce phénomene, nous
pPPHWWRQV O :K\®BlRteKIgy/ddiesTrepbseGIr un équilibre continu de forwhesatiction

GHV SRQWV SHQGDQW OH FKDUJHPHQW GX FDSWHXU MXVTX:-j DW
de conductance dépend de la valeur de tension. La gestieietior» GHY SRQWY SRXUUDLW V-F
XQH FRPEXVWLRQ GHV VXLHV SDU HIIHW -RXOH OLpPWR> O-pQHU.
Re 9 HVYW OD WHQVLRQ HW 5 OD UpVLVWDQFH G-XQ SRQW $LQ
«destuction» deviendrait prépondérante ce qui expliquerait la valeur optimale. De plus étant donné que
les propriétés des suies varient fortement selon le point de fonctionnement, notamment la conductivité
électrique, nous pouvons expliquer selon ce pringpka yyaleur optimale dépend du PF. Ainsi pour

3) OHV VXLHV pWDQW WUqV SHX FRQGXFWULFHV UpVLVWDQF
polarisation beaucoup plus élevée en comparaison a PF1 ou PF4 pour apporter la méme puissance
«V2/R » provoqant la destruction du pont, ceci expliquant alors nos résultats expérimentaux avec une
valeur supérieure a 150V pour PF5.

$ILQ GH YDOLGHU FHWWH K\SRWKgqVH HW OH PpFDQLVYPH FRUL
destructions, nous avons, dans lai@erpartie de ce chapitre 1V.4, étudié les courbes de chargement a
DYHF XQH SOXV JUDQGH IUpTXHQFH G-pFKDQWLOORQQDJH N +]

IV.4 Effet de la tension de polarisation et du point de fonctionnement sur la
réponse du capteur échantillonnage hautegréquence (5 kHz)

En raison des résultats précédents, nous avons supposé une destruction partielle des ponts formés par
CRPEXVWLRQ HQ U Due/ poQr I&Hortes Hendibke de polarisation R3V Dans le

chapitreV, nous mettrons en place modéle thermoélectriqgue pour quantifier le phénomeéne et simuler

les destructions de ponts. Mais auparavant, pour vérifier que cette hypothéese est plausible, nous nous
VRPPHY LQWpUHVVpPV j XQH REVHUYDWLRQ GLUHFWwptiqgueH FHWW
/| -DSSDULWLRQ GH SKpQRPgQHYVY OXPLQHX[ EUHIV QRXV D LPSRVp
GRQQpHY GHV PHVXUHV GX FDSWHXU DILQ GH UpDOLVHU GHV PF
pour le signal de la conductance aiKdHgFHO XL G- XQH SKRWRGLRGH j DYDODQFKH
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IV.4.1Visualisation par microscopie optique

$ILQ GH FRQILUPHU QRV K\SRWKgVHV VXU OD GHVWUXFWLRQ GF
observer directement cette destruction. Pour cela, nous avons chargérnsocagPF1 polarisé a 30 V,

SXLV QRXV O-DYRQV UHWLUp GX EDQF HW SODFp VRXV XQ PLFL
VLPLODLUHYV j OD WHPSpUDWXUH GX EDQF QRXV DYRQV PDLQWH
résistance de chatffH /HVY SKRWRJUDSKLHV REWHQXHY VDQV SRODULVI
une tenion de 200 V sont reportées dafSigmrelV-2] La conductance a aussi été observée pendant
FHWWH H[SpULHQFH PDLV Q:-D SDV SX rWUH HQUHJLVWUpPH SRXU

a) Sans Polarisation b) Polarisation 200 V

FigurelV-21: OLFURVFRSLH RSWLTX-eha@yéXaQoV spGs\WHFPOL QWpd Q X | f& j O-DLU DPELDC
en a) sans polarisation et en b) a 200

Nous remarquons que lorsque le capteur est soumis a une tension de polarisation de 200 V, il y a
O-pPLVVLRQ EUXVTXH GH 10DV fRgu@XR1hQ ®XFRRYBIDOD GFK Y H/ XD L
FRQGXFWDQFH &H JHQUH G-REVHUYDWLRQV D GpMj pWp REWHQ
électrofiltre a particules pour application autom@dile[85] Lors de leur test, Arai alont eux aussi
observéGHV pPLVVLRQV GH IODVKYVY PDLV DYHF O-XWLOLVDWLRQ G-X
une destruction des ponts présents par une €lévation de leur températeteipde effitrainant leur
combustion et une émission de flashs lumineux.

IV.4.2Evolution de la conductance sur un capteur préhargé sous une rampe de tension

Par la suite, nous avons voulu corréler les variations de conductance avec les émissions de flashs.
&HSHQGDQW LO QRXV HVW LPSRVVLEOH G pHI@itelprabiéwie) fbus OHV | O
DYRQV PHVXUp OD FRQGXFWDQFH HW OHV pPLVVLRQV OXPLQHX
Nous avons utilisé une photodiode a avalanche dont le signal est acquis de fagon synchrone avec celui de
la conductance.

Comme pr& pGHPPHQW QRXV DYRQV FKDUJp XQ FDSWHXU VRXV XQH
atteindre une conductance de quelques pS. Le capteur est alors retiré du banc de génération de particules
et placé dans un caisson étanche a la lumiére avec la phetodisd YLV GH O-pOpPHQW VHQ
UpVXOWDWY REWHQXV ORUV G- XQH UDPSH GHwWeMQA LRQ GH SROL
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FigurelV-22 OHVXUHV GH OD FRQGXFWDQFH HW GX VLJGharge otk RFDaSKBRWRGLRGH G
basse fréquence a) et a haute fréquence b) correspondant a la zone sous le rond noir.dreagpteur est maintenua
200°C et soumis a une rampe de tension de 10 V a 60 V.

La|Figurelv-22 D FRUUHVSRQG DX[ UpVXOWDWY GH FRQGXFWDQFH H
montée enension de 10 V a 60 V. Dans un premier temps (entre 10 V et 40 V), nous observons que la
conductance augmente sans émission de flesbaendu chauffage par effailé des particules de suies
prédéposées (coefficient de température de résistivi@igesnégatif vu au chapitre 111.3.5). Dans la
seconde partie des mesures, a partir de 40 V, la conductance diminue brusguement avec des pics
G-pPLVVLRQ GH OXPLqQUH HQUHJLVWUpPYV SDU OD SKRWRGLRGH &
combustia est induite par efdR XOH HW H[SOLTXH DXVVL O-RSWLPXP GH WHC
une certaine valeur critigge chaleur produite par effetlg, une partie des ponts formés commence a

braler en émettant des flashs lumineux. En effettiadpacoefficient de température déterminé dans le
FKDSLWUH ,,, OD GLIIpUHQFH GH WHPSpUDWXUH SHXW rWUH HV
formule suivante

- S
)4 FspU=
)aoe

6L |
¢ U

3)

Dans notre cas, la conductancee& la conductance a 200°C sous 10 VngteGt la conductance
PHVXUpH DX PD[LPXP GH O-DXJPHQWDWLRQ /H FDOFXO VHORQ
température T G-HQYLURQ f& FH TXL DMRXWp DX][ f SGanEBeSesUWPpPpV S
VXLHV SUpVHQWHVY VXU OH FDSWHXU j XQH WHPSpUDWXUH G-I
commencent a brller (OTP chapitth, Ice qui est cohérent avec le début de décroissance de la
conductance.

La[FigurelV-2d E FRUUHVSRQG DX[ REVHUYDWLRQV IDLWHV j KDXWH
O-H[SPULHQFH SUpFpGHQWH DX[ DOHQWRXUV GH V SRXU XQH
remarquons que, sur la globalité de la mesure, la conductance déciteit. I Ensiariations de
conductance observées coincident avec les mesures de flash obtenues par la photodiode. Cependant, le:
YDULDWLRQVY GH FRQGXFWDQFH SUpVHQWHQW GHV VDXWV VXLYL
sont évidemment liés ® GHVWUXFWLRQ GH SRQWYV GH VXLH /-HfSpULHQF
chargé, donc hors dép6t de suie, les sauts positifs ne peuvent pas étre attribués a la formation de ponts par
apport de particules. En revanche, ces sauts peuvent étre eppligi@@sombustion des suies
provoquant un effet exothermique avant que le pont ne soit détruit, le pont devenant brievement trés
conducteur a températédevée (supérieur a 800°C). Une aypethése expliquant ces sauts positifs est

la formation de pds par réarrangement de fragments présents a la surface du capteur. Une fois formée, le
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pont commencait alors a chauffer par ef @@ XOH HW pPHWWUH GH OD OXPLqUH MXYV
par combustion.

$ILQ GH YpULILHU O -K\SRWXYVHYREVFRABXYVYWLRQ PrPH W\SH G:-H
réalisé des rampes de tension soit sous air, soit sous azote. Pour ce faire, nothargddepcapteur

VRXV 3) HW SRODULVp j 9 MXVTX:) DWWHLQGU HHo@Qddp&EIR QG X FW |
flux de particules et réglé les débits de gaz a 450 I/h (air ou azote). Apres stabilisation de la température,
nous avons effectué une rampe de tension entre 30 V et 100 V a 24 V/min. Les résultats de la

conductance en fonction de la temsiont présentés SL1rF|'ngureIV-23

FigureIV-23 (YROXWLRQ GH OD FRQGXEMrpéJdotis FFDE&Q uRdtENdidi ¥epdktisation de 30V)
soumi a une rampe de tension de 30 V a 100 V a 24 V/min. La courbe orange correspond a des mesures effectuées sous
XQ IOX[ GH O K G-DLU HW OD FRXUEH YHUWH j XQ |0 Xdchestreprésenteht@®@-D]RWH SR
début de décroissance de la conductance.

Comme précédemment, la courbe peut étre décomposée en 2upertigemiere phase de montée de
FRQGXFWDQFH FDXVpH SDU JDubeFu®setdixdd pbigsd/olr\tbBdigédéecréit O -HIITH VW
en raison de la destruction des ponts de suies formés. Les suies brllent aussi sous azote en raison de
concentration en oxygene résiduel encore relativement élevée car une purge compléte de notre systéme
Q-HVW SDV SRVVLE @tidns'peudor dissi Eird vausads/par Uné instabilité mécanique liée a
OD WHPSpUDWXUH 1RXV REVHUYRQV GRQF TX-DYHF XQ WDX[ SO
décroitre a plus haute tension (40 V au lieu de 35 V).

Ces résultats valident doncwdJH K\SRWKqVH /H VLIJQDO GX FDSWHXU Up)
construction de ponts par dépét et de leur destruction par combustion amorcéel paledféetension

favorise donc la construction des ponts qui améliore le dépbt par des foroswtélees (champ
électrique), mais la tension favorise aussi la destruction des ponts causdeydestaftenbustion.
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IV.4.3Evolution de la conductance sous flux de particules

Afin de conforter nos hypotheses sur le mécanisme de dépoét des suigseur, leocess avons effectué

un chargement long sur le capteur (plus de 2 heu[EgutslV-24montre les résultats obtenus pour

un chargement sous PF1. Nous avBnsFLGp GH QRXV S OD Fidéssys de & teridicR d& -rW U H
polarisation optimale pour PF1 (30 V) pour avoir plus de probabilités de détruire des ponts par
FRPEXVWLRQJ&lEepH j O-HIITHW

Figure IV-24: Mesure de la conductance pour un chargement de 300 minutes sous PF1 avec le capteur polarisé a 60 V
et la température des gaz a 18D°a) représente la conductance moyenne échantillonée a 1 Hz et b) correspond a une
fraction (fléche noir) du signal €hantilloné a 5kHz

Sur IgFigurelV-24 D QRXV SRXYRQV YRLU TXH OD FRQGXFWDQFH DWW
aprés un léger maximum (qui sera expliqu&letsOD PRGpOLVDWLRQ GX FKDSLWUH 9
celuici reste a peu prés stable. Lorsque nous observons la courbe en analyse haute fréquence 1h aprés
O-REWHQW L HRgu@ X -2 0)Dius doyons aussi des variations de conductance (brusques
augmentations et décroissances). De plus, la conductance moyenne de cette mesure reste stable aw
alentours de 143 uS. Ce résultat confirme notre hypothd@dsuB UpVHQFH G-XQ pTXLOLEUH
et de destruction des ponts.

IV.5 Etude statistique des sauts de conductance

[ -pTXLOLEUH GH FRQVWUXFWLRQ GHVWUXFWLRQ GHV SRQWV GH
sur les différents points de fonotiement afin de vérifier si la distribution de taille des particules a une
influence sur ce phénoméne. Dans cet optique, nous avons cherché a comptabiliser les sauts de
conductance positifs et négatifs, toujours en échantillonnant le signal a haute. fRémuredes raisons
SUDWLTXHV QRXV DYRQV IL[p O-pFKDQWLOORQQDJH j N+] 1RX

conditionnement du signal puis de comptage des sauts de conductance.

IV.5.1Conditionnement du signal

Afin de ne prendre en considératioe tps variations en lien avec les formations et destructions des
SRQWYV GH VXLHV HQWUH OHV pOHFWUR G Hintritgétu Hvdus dwens HW G - p
appliqué un filtrage a nos données avant la mise en pratique du comptagebmesfiutur le signal

brut du capteur présenté dangFigure IV-25a), nous remarquons que le signal est trés bruité.
Néanmoins, seule une partie de ce bruit estegpar le dépbt et la destruction des suies a la surface du

capteur. Pour éliminer au mieux le bruit lié aux instruments, deux filtres ont étdRegiéalV -29b)
montre un filtrage par transformée par ondeletteqFegdae|V-25 c) montre un classique filtrage
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IUpTXHQWLHO /D PpWKRGH GH ILOWUDJH SDU RQGHOHWWHYVY D O
signal, permet de le caractériser en temps et en fréquence et est donc plus efficace lorsque les informations
«utles2 VRQW GH W\SH LPSXOVLRQ RX VDXW 3RXU FH WUDLWHPHQ\
de son proflen ® DUFKH G»-diiMEMNE Lirke Westitution plus simplsigia[86]

FigurelV-25 ([HPSOH GH O-HIIHW G- -XQ I|ILOWUBb) sigxalfilttéhpaia hettidde des ondeldted O EU XW
DYHF QLYHDX[ GH GpFRPSRVLWLRQ XQ VHXLOODJH O pc) ighaHi#e phQUXWLOLVD QW
filtre par transformée de Fourier avec une fréquence de coupure a 2 Hz.

Le filtrage par ondelesteécessite des paraméege£ntrégue nous avons dd ajuster afin de ne pas trop
modifier le signaDRUV GH O -DS S 0ek pddamétR\Q IGRLIQCOWIWBHRQGHY QLYHDX C
et seuillage sont demandés par la toolbox Matlabetet denoisingLe niveau de décomposition,
correspondant a la finesse du filtre a été choisi a 5. Le seuillage des coefficients permettant de décomposer
le signal a été réglé sur doux. Cela permet de pondérer la valeur obtenue lorsque le seuil est dépassé et nol
simplement de la ram@négale au seuil. Une description plus théorique et plus compléte du
fonctionnement du filtrage par ondelgtieut étre trovdedans la littératuf87], [88]
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Nous remarquonsur IgFigurelV-25 que le filtrage par ondelstémléve la majorité du bruit et restitue

bienun «signal caé»,alors qude filtrageréquentietetire une grande partie du braodis aendance a

rajouter des oscillations au niveau des variedipideset a arrondir les saute filtrage par ondelettes

sera donc utilisé par la suite pour filtrer le sSg¥aD QW G-pYDOXHU OH QRPEUH GH VD X\

IV.5.2Dé&finition et criteres de détection des sauts de conductance

$YDQW OD SUpVHQWDWLRQ GH O-DOJRULWKPH LO HVW LPSRUW
effet, les variations peuvent étre dexdwpes différentsnous pouvons rencontrer des variations
EUXVTXHV FRUUHVSRQGDQW | XQH YDULDWLRQ HQ PDUFKH
G-pFKDQWLOORQQDJH HW GHYV YDULDWLRQV SOXV OHQ®WHV TXL
OD FRQGXFWDQFH VXU SOXVBH.&DWWpERstIau‘Hir@rmémi@iDéVWUH
est défini, celdi correspond a un saubgressif réalisé par la combinaison de deux sauts brusques trés
SURFKHV LQIpULHXUH j SRLQWYV &H W\SH GH VDXW Q-HVW DO
plus, une variation trés lente de la conductance ne sera pas prise eGasvap&ions peuvent étre

positives et négatives.

FigurelV-26: SFKpPD GHV W\SHV GH VDXWV SRXYDQW HWUH UHQFRQWUpV ORUV GHV

Ainsi, la détection des différents saata réalisée par deux algorithmes distincts prenant en compte les
différentes transitions (sur un ou plusieurs poiht) . OJRULWKPH GH GpWHFWLRQ GHYV \
VRXV ODWODE &H WUDYDLO D pWp HIIHFW Xijp inBgranmle GliragE LG U H G - >
signal et le comptage des sauts a été développé.

/[-DOJRULWKPH GH GpWHFWLRQ GHV VDXWV UHSRVH VXU OD FRF
arbitrairement. La plus petite variation observable par nos moyens elesndsdrQ Y Q,Q2 RENous

choisissons donc cettaleur comme seuil de détection de notre algorithme. Ainsi, si une variation est
inférieure & cette valeur, elle ne sera pas comptabilisée dans les sauts. Le code du programme Matlab s
trouve en annexéln exemple de détection de saut est présentdFSgurelV-27 Les points bleus
correspondent a la position des sauts détectés par notre programme.
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Figure IV-27: Exemple de détection des sastsur une portion du signal PF1 60 V.

Par cet outil nous avons une premiére approche pour la détection de sauts. Nous sommes conscients que
des améliorations sont possil#e devront étre effectuées pour une étude plus poussée des variations de
conductance lorsque le signal est échantillonné a haute fréquence.

IV53(YDOXDWLRQ GHV YDULDWLRQV j O-pWDW VWDWLRQQDLUH

BDUFH TX-LO QRXV HVW LPSRVVLEOH gndanKdes ehhp® GeRpludadrs | N
heures, et afin de réduire la taille des données enregisti®éshantitbnnonsle signal pendant une
seconde 5 kHz toute les trois second@h de test produisent environ 200 MOctets de données). Un
exemple de mesuest présenté suffiagurelV-2g Nous avons ainsides paquets de poimtgoutes les

3 secondes.

Figure V-28:E[HPSOH PRQWUDQW O pFKDQWLOORQQDJH KDXWH IUpTXHQFH GHV |
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Nous nous sommes intéressés a la partie stationnaire du signal, lorsg@eattint un plateau. La
FigurelV-29présente les courbes de conductance utilisées pour le comptage Measautms sondé

des plages de 200 secondes ou le début est indiqué par les fleches lgaBigeselV-29 Cette partie
représente une étude sur environ 1 millions de points.

Figure IV-29: Courbes de conductance en fonction du temps utilisées pour la détion des sauts. Les fléches noires
correspondent au début des zones analysées pour le comptage sur une période de 200 secondes. Les mesures ont été
réalisées avec des gaz a 180°C pour différentes tensions de polarisation du capteur pour PF1 et PF4.

Seuldes résultats polF1(30 V, 60 V), PF1B (30 ¥) PF4(60 V, 80 V 100 \Hont préseng Des

tests sur PF5 & 100 V et 150 V ont aussi été menés. Cependant, ele rsastarop faible
(conductance faible) non mesurables a cause de la résolingtrudesnts de mesureQR XV Q-DYRQV S|
pu exploiter les données. Nous ne distinguons pas de \&d@ti®oes conditions. Une modification du
montageVHUDLW QpFHVVDLUH DILQ G-DPpOLRUHU OD PHVXUH

IV.5.3.1 Etude statistique de la hauteur des sauts

Dans une premiére partie, nous nous sommes intéressés a la hauteur des sauts positifs (saut+) et négatifs

(saut). LgFigurelV-3Qprésente les nombres de sautstgpaur chaque PF (a) et la hauteur moyenne
des sauts (b).

Ainsi, sur I a), nous observons aussi deenombre de sauts cumelgt plus grand et
similaie pour PF1 30V et 6093009500) Pour PF1B (7908000)il est Iégérement inférieur a P&l

PF4 (830a 60 V et2350a 80 V présente un nombre de sdotaucoup plufaible Cela traduit une
destruction des suies plus importante dans le cas de PF1.
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Figure IV-30: a) Nombre de saus cumulés ; b) hauteurs moyennes des sauts pour les différents PF.

Les hauteurs moyenmdss sautfFigurelV-30b)) SRXUUDLHQW FRUUHVSRQGUH j O:-RL
FRQGXFWDQFH G-XQ SRQW 1B »onht WehBdDds ToEIR @FL & PALBF3 80OH V
(0,04pS). Les hauteurs de sauts mesurées pour PF4A5&08t plus bassesegpour PF1. Cela est en

accord avec les mesures de conductivité rencontrées au chapitre I, respectivement 8 et 209 S/m, méme
VL OD SURSRUW LBsReQt&ONANspreQarguony a8d3i\ue lorsque la tension augmente, la
hauteur moyenne des sautgnaente aussi. Si la tension augmente, et si nous considérons que la
FRPEXVWLRQ G- XQ SRQW V:-LQLWLH SRKlaloxs@Hhblug BdeHeaslorGlH S XL V)
combustion peut se produire pour des ponts de plus forte résettances, devriondoncobserveun

saut de conductance plus faiBlenous avons vu précédemment que la destruction du pont (saut négatif)

est précédé par un saut positif explipaé O -pFKDXIIHPHQW DeY 2QueffiGadtvVae U X FW L |
température néghatiles suies (Riminue, soit G augmente lorsque T augmente). Donc a plus forte
WHQVLRQ HW GRQF SXLVVDQFH j 5 IL[p O-HIIHW -RXOH HVW SOX
plus élevée pour un méme pont.

IV.5.3.2 Remarques sur les mesures de condiigté des suies

Désormais, nous avons a notre disposition 3 moyens de détermination de la conductivité des suies
produites

1. Par mesure des poudres (chapitre 111308 S/m);
2. 3DU GpWHUPLQDWLRQ GH OD KDXWHXU PR\HQQH G-XQ VDXW
3. Par exploitation des observations MEB, objet de ce paragraphe.

ID FRQGXFWLYLWp j O-DLGH GHV KDXWHXUV PR\HQQHV GH VDXW
est déterminée ansidérant des ponts cylindriques de longueur 20 um (distancecinteied) et de
GLDPgQWUH QP 1RXV REWHQRQV DORUN MEhdERQGXFWLYLWp G-

/RUV G-REVHUYDWLRQV 0(% SRXU 3) j O-DUUrW GX IOX[ GH SDU"
avons alors déterminé un nombre moyen desspBtHQ YLUR Q j OD VXUIDFH GX F
FRQGXFWDQFH HVW GH O-RUGUH GH —6 &HOD FRQGXLW GRQF

0,04 uS. Cette valeur est similaire a celle déterminée précédemment. La anlsgnomsusine
conductY LW p G - H Q Yint @@thode 3)
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/IHV FRQGXFWLYLWpV GHV VXLHV VXU FDSWHXU PpWKRGHV HW
de grandeur. Cela peut suggérer que la conduction des suies sous forme de poudre est différente de celle:
démsées sous forme de filament sur le capteur. damagpite tenu des incertitudes liées a ces mesures,
VHXO O-RUGUH GH JUDQGHXU HVW j FRPSDUHU

Lg TableauV .3[résume les résultats obtenus pour PF1 par les différentes méthodes.

TableaulVv.3 5pVXPp GHV FRQGXFWLYLWpV GpWHUPLQpHV SRXU 3) j O-DLGH GHV
utilisation des hauteurs de saut moyen de conductance.

Conductivité Y-.m-1 Conductivité Y-&.m-1 Conductivité Y-1m-1
mesure sur poudre mesure MEB mesure hauteur moyenne sau
209 2500 2500

IV.5.3.3 Effet de la concentration en particules sur le nombre de sauts de conductance

3bU OD VXLWH DILQ GH GpWHUPLQHU O-HIIHW GH OD FRQFHQWU
a polarisation identique (30 V). Les distributions de sauts (hombre de sauts par seconde en fonction de la
hauteur du saut) sont présentées figlaelV-31a). Nous remarquons que la distribution des sauts

positifs est sensiblement égale a la distribution des sauts négatifs. Cela semble étre en accord avec ur
équilibre de construction et de destruction des ponts formés entre les électrodes de mesure.

Les profils des distributions sont similaires pour PF1 et PF1B. Nous notons néanmoins un nombre de
sauts par seconde inférieur pour PF1B, pour des hauteurs deférdetires a 0,05 pS. Nous pouvons
UHPDUTXHU TXH SRXU OD FODVVH PD[LPDOH FRUUHVSRQGDQW j
GX QRPEUH GH VDXWV SDU VHFRQGH HQWUH 3) HW 3) %% GH O-F
concentratiosien nombre entre ces deux points (chapitre 11.6)2

Nous pouvons aussi diviser les distributions de sauts par la conductance moyenne ths gledébu

de distribution deviennent presque superpos{ﬁtgase(v-wa).

En effet, si le nombre de sauts par seconde est proportionnel a la concentration en nombre, vu que la
FRQGXFWDQFH ORUV GH IRUW FKDUJHPHQW O -HVW deXdéedxL FRPPH
doit étre indépendant de la concentration en nombre.

Nous avons donc une mesure qui est donc indépendante de la concentration. Nous appelons cette mesure
«la densité de sautsson unité étant le nombre de sayiss
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Figure IV-31: a) Distribution des sauts de conductance pour PF1 et PF1B a 30bJ distribution de la densité de sauts
(nombre de sauts de conductance divisé par la conductance moyenne) pour des mesures effectuées pendant
VHFRQGHV j O-pWDW VWDWLRQQDLUH GH FKDUJPHQW

Nous avons donc un paramétre indépendant de la concentration en particules, du moins autour de la plage
de concentration étudiée, et a condition de dépdt (polarisation) identigue. Nous allons maintenant
déteUPLQHU O-LQIOXHQFH GH OD WHQVLR@.HW GX SRLQW GH IRQFV

IV.5.3.4 Evaluation deseffets de la tension sur le nombre et la densité de sauts de
conductance

Pour compléter cette étude statistiqq® XV DYRQV FKHUFKp j GpodBUWIE hagbred O -HIIH
de sautsLa[FigurelV-33montre les résultats des distributions du nombre de sauts et de la densité de
sauts de conductance obtenues pour PF1 sesusrsions de polarisation de 30 V et de 60 V. Ici aussi,

nous retrouvons un nombre de sauts positif équivalent au nombre de sauts négatif.

Figure IV-32: a) Distribution des sauts de conductance pour PRL30 V et 60 V\/ b) distribution de la densité de sauts
GH FRQGXFWDQFH SRXU GHV PHVXUHV HIITHFWXpHYVY SHQGQDW VHFRQGH)

En comparant les profils des distributions de sauts pour 30 V et 6QRigdecl® -32a), nous voyons
quecelxxFL VRQW GLIITpUHQWY 1RXV SRXYRQV DXVVL QRWHU OD SUrg
distribution pour 60 V est plus dispersée avec plastdeds grandes tailles (supérieur & 0,07 uS). Ainsi, a
O-pWDW VWDWHRWQYRXYRK)VQRKMDLW TX-XQH WHQVhdQre@¢ SRODU
sautsavec des conductaspius élevées.
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Chapitre IV : Parametriedluencgant la réponse du capteur

Lorsque nous regardons les densités dfFaguitslV-32b), cellesi ont des profils bien distincts. Nous
voyons que la hausse de la tension entraine une augmentation de la densité de sauts. Ceci est auss
cohérent avec nos hypothéses précédentes de combustion des suies par effet Joule.

De méme, l&igurelV-33montre les résultats obtenus pour PF4 sous des tensions de polarisation de
60V, 80 V et 100 V.

Figure 1V-33: a) Distribution des sauts de conductance pour PF4 a 60 V, 80 V et 10MYet distribution de la densité
GH VDXWV GH FRQGXFWDQFH SRXU GHV PHVXUHV HIIHFWXpHVY SHQGDQW \%

Comme précédemment, nous remarquons g|pedfils de chaque distribution sont différents. De plus,
QRXV UHWURXYRQV OH SKpQRPgQH GH GLVSHUVLRQ DYHF OD WH
0,05 pS. Nous voyons que pour des sauts supérieurs a 0,04 uS, leur nombre augmersieravec la te

Dans le cas de la densité de sauts poulFr#e(lV-33 b), nous retrouvons aussi ce phénoméne
G-DXJPHQWDWLRQ GH OD GHQVLWistribution \&2ps és/sadteVpla Hmpgampedt® D F H P
avec la tension.

IV.5.3.5 Influence du point de fonctionnement sur le nombre et la densité de sauts de
conductance

Si nous comparons les points de fonctionnement PF1 et FFguiesV-32 et[FigurelV-33

montrent que le nombre de sauts est moins important que pour PF1 a polarisationeffetenins

avons environ 12 sauts/seconde pour PF1 a 60 V et environ 2,5 pour PF4 & 60 V pour les sauts a 0,04 uS.
LaFigurelV-34compare les distributions des déagle sauts pour PF1 60 V et PF4 60 V. Les mesures
enregistrées pour PF1 sont beaucoup plus élevées que pour PF4. Cela est en accord avec nos observation
précédentes, les différences entre ces deux PF étant essentiellement liées a la valeun@@&eonductivi
suies produites.
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Chapitre IV : Parametriedluencgant la réponse du capteur

Figure IV-34: Comparaison des distributions de densité de saut pour PF1 et PF4 & 60 V.

Puisque nous avons vérifié (avec PF1 et PF1B) que la densité de saut est, pour uméé&pdodadt

GH OD FRQFHQWUDWLRQ QRXV DYRQV DORUV LFL XQ PR\HQ G-
information sur leur taille, indépendamment de leur concentration. Il suffit pour ¢a de choisir
judicieusement la tension de polarisatiofQ(\¢) et de comparer la distribution du saut de densité.

107



Chapitre 1V : Paramétriggluencant la réponse du capteur

IV.5.4Conclusions

Dans ce chapitre, nous avons dans un premier temps identifié les paramétres expérimentaux pouvant
DITHFWHU OD UpSRQVH GX FDSWHXU HW OHV DYRQV IL[pV SRXU (¢

Dans une econde partie, la tension de polarisation modifiant fortement le signal du capteur, nous avons
cherché a déterminer son influence pour différentes tailles, nature, et concentration de suies. Nous avons
mis en lumiere que le signal maximal du capteurtest gour une tension de polarisation optimale
dépendant des points de fonctionnement (PF1 et PF1B 30V, PF4 60, PF5 >150 V).

DesPHVXUHV j O-pFKHOOH GH OD Prhelir® ernvénifiedRee GtidetpRibillderRe@ W SHUP
sautgde conductancelnemesure indépendante de la concentration, la densité de sautsl(#Syus.s

été établiePar cée mesurg nous avonsnontré que ous sommes capables de distinguer deux PF
GLIITpUHQWY ,0 VHUDLW MXGLFLHX][ G -L Pcoridpcaro®.\és Ubrd; Hos DO JR L
SRXUULRQV DY RLIb déhsppeY de G leR®VELRQ GX WHPSV HW VXLYUH
formation des ponts a différents moments du chargement.

/[ -HQVHPEOH GHV UpVXOWDWY REWHOQXVs febvalidev therhypotké3exXehéH IUp T
aur le fonctionnement du captemous avons donc montré que le signal du capteur est gouverné par un
équilibre de construction et de destruction de ponts de suies a sa surface entre les électrodes. La
destruction est initéépar effet Joule. Cela explique alors les tensions de polarisions optimales observées.

Une modélisation de ce phénomene est proposée dans le chapitre suivant.

De méme, nous avons mis en évidence la possibilité du capteur de fonctionner en contsuivpour le
G-pWDW VWDWLRQQDLUH HQ XWLOLVDQW OD PHVXUH GH OD GHQ
ces conditions permettrait de réduire le nombre de régénérationsailetcainsi de réduire les temps

ou celuici est «@aveugle®  eSta-dire pendant le temps de percolation.

La mesure de la densité de sauts (qui est finalement une sorte de rapport bruit/signal amélioré) permet de
FRQQDLWUH OH SRLQW GH IRQFWLRQQHPHQW OD YDOHXU Gt
concentratin. Ces calculs se faisant a un état stationnaire ne sont pas forcément corip@ib®s gW D W
avec la réalité (changement de type de suies en fonction du régime moteur), mais nous montrons la
possibilité de développer un traitement du signal perm@éttddty RLU XQH LQIRUPDWLRQ VXU
et le nombre.
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Chapitre V : Modélisation du comportemen
thermique des suieset du comportement
temporel du capteur
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Chapitre V: Modélisation du comportement thermiquedes suies et du
comportement temporel du capteur

Suite aux mesures effectuées sur le capteur, nous avons réalisé deux umochidélisant le
comportementWKHUPLTXH G-XQ SRQW GH V Xiigde/(tanstok Bé polgridadey RWH QW
VHFRQG PRGpOLVDQW OH FRPSRUWHPHQW WHPSRU&.0 GX VLJQD!

V1 ORGpOLVDWLRQ GX FRPSRUWHPHQW WKHUPLTXH G-X

/-R EMH F \tteLmo@likattoH est de tenter de justifier la destruction des ponts de suies lorsque la
tension atteint une certaine valeur critigue. Les observations MEB (chapiiugs &)t montréque
ORUVTX-XQ FKDPS pOHFWULT X HerisoW/ fobrie SI© jhoBtEyspetibievitre/ I¥Kd HYV V H (
électrodes de mesuMous pouvons ainstonsidérer les suies comme des résistances en paaalléle.

ailleurs, la tension provoque un échauffement entrainant la destruction par combustiaiesquodnt
températureO WWHLQW XQH WHPSpUDWXUH FULWDTXH GH O-RUGUH GH

Glossaire des notatios utilisées pour le modele thermique

L Longueur du pont Peec  Puissance électrique
r Rayon du pont P.ona  Puissance dissipée par conductior
| Elémentdu pont Peonv  Puissance dissipée par convectior|
N Nombre délément... [ Pcn  Puissance dissipée par rayonnem
du corps noir
I Courant Crmerm Coefficient de conduction thermiq
Vpolarisation  T€NSioN entre les électrodes
Riot Résistance totale he Coefficient de convection
R Résistance délément i Coefficient de température
+ 7 Résistivité&lectrique meswga la 3 Constante de StefBoltzmann
température T
Fer Résistivitélectrique meswea la
température Tref
G Capacit&alorifique de l'objet
Tret Températuréele référence de mesure de | # Densité de I'objet
résistiviteer
Telectrode ~ T€mMpérature des électrodes ’ Constante de temps du systeme

Tambiant ~ Température des gaz
Ti Température detlément... [

V.11 'HVFULSWLRQ GX PRGQgqOH p O HiewWwleRegduparRiffdrentesGink) SRQW

Le principe de la résolution par différences finies consiste en une discrétisation du domaine de définition
des variables temps et espace. Le découpage du miliectiest i@ sa structure et des conditions
OLPLWHY 'DQV OH FDV GH OD UpVROXWLRQ GH O pTXDWLRQ GH
résultant de la discrétisation est caractérisé par une valeur discrete de la température. L'équation de la
chaOHXU HVW DORUV DSSOLTXpH BXR[ QtXGV VRXV VD IRUPH GLVFU
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$ILQ G-pYDOXHU OH FRPSRUWHPHQW WKHUPLTXH G-XQH GHQGU
assimilons un pont de suies a un cylindre. Sa longueur est définie comme égale a réeeistance i
électrodes soit 20 um dans notre cas. Pour son diametre, grace aux observations TEM (chapitre 1l1) et
MEB (chapitre IV) nous voyons que les ponts ont une largeur équivalente au diamétre des particules
primaires. Nous utilisons donc la valeur moyemmemtrée, a savoir 20 nm comme valeur de référence.
LgFigureV-1jrésume les paramétres utilisés comme référence pour décrire le pont de suies.

Figure V-1: Schéma du pont de suies utilisé pour modéliser le comportement electrothermigquBsiectrode COrrespond a
la température des électrodes (180°C) etnbiant & la température des gaz (180°C).

Le pont est donc décowge en N élémentx avec¢ T L—éou L est la longueur du pont. Le pont est

suspendu entre les électrodes qui sont a la tempégatie(I80°C)dans le gaz environmaui est a
la température afviant(180°C). Un courant |, dépendant de la tension de polarisatieaiMet de la
résistance traverse le pont etdesttique pour chaque partiedu pont. Le courant | edéfini par.

L Bar0aU=0cUa4 V1)

4939

Avec Rt OD UpVLVWDQWH WRWDOH GX SRQW G6HORQ OD ORL G:-2KP
résistances Be chaque élémeix.

V.2
Avec Rdéfini par.

. Ggt T
4yl 6:6,~ L agr__ ¢

5 SF UG6F6 e V3

ou °2korrespond a la section S du pont. Sur les images TEM du chapitre 1ll, nous avons observé que les
particules étaient rassembkmss forme de grappes de particules primaires. Ainsi, le diamétre minimum
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GX F\OLQGUH FRUUHVSRQG j OD WDLOOH G-XQH SDUWHKFXOH SUL
correspond a la résistivité mesurée a la températiNeus avonsvud FKDSLWUH ,,, TXH j OH F
de température de conductivité variait edt0©2°Q et-0,005°C pour nos PF étudiés.

[-pFKDXIIHPHQW GX SRQW apHissdntaiR apivtteetalticidiémeRt X< #efinle par
relation suivante

% do 42 V4

La chaleur produite dans cet élément est alors dissipée par conduction, convection et rayonnement du
corps noir.

En effet le pont étant relié a ces extrémités aux électrodesule if180°C), le refroidissement du pont
V-HITHFWXH DXVVL SDU FRQGXFW L R@uW& Hade&/L: HXHU HWH OIR S N LVK/I
iemeélément par

. ‘6p5 E 635 F 16

25545k en Xfcpk T (V.5)
¢

$ Y H Fla°durface de la section du p@atermle coefficient de conduction thermique en-¥Krhet T

la température demf pOpPHQW &H WHUPH HVW REWHQX HQ IDLVDQW OH E
voisins T et Tia.

Afin G:-DYRLU XQ RUGUH GH JUDQGHXU UpDOLVWHCSRXENGBSH FRHIIL
ponts de suies, nous nous sommes intéressés a la conductivité thermiquébdes rdana@arbone.

Mayhew et Praka$fO] rapportent des valeurs de conditétithermique comprises entre 12 et 1950
W.mLK-1 pour des diamétres de fibres compris entre 4 et 71 um. Ces variations de conductivité
résulteraient des différences de diametre des fibres ou du processus de synthese, influengant la nature de
suies. Deméme, pour du graphite natuldbhana et al[91] indiquent des valeurs de conductivité
thermique comprises entre Wn1.K-1et 1522 W.mK-1. De plus, le traitemetitermiquedes suies a

une forte influence. Ainsi, pour des fibres non traitéesiguement et traitées thermiqguement (2800°C

20h), Mayhew et PrakdSBl] obtiennent respectivement des valewgyennes de 4,6 et 163 VWK

&HV YDOHXUV VRQW WUqV pOHYpHVY FRPSDUDEOHV YRLUH VXSp
aussi mus fixons arbitrairement notre valeur de référence a 36(KW.qui correspond a une valeur

moyenne basse des conductions thersapservéeanaisnous WHVWRQV G-DXWUHN RUGUH\
est aussi a noter que pour des feuilleggaghene, la conduction thermique peut atteindre des valeur
MXVTX-j -LK1[9P]

Le refroidissement par convection intervient par échange entre le pont et le flux de gaz. La puissance

dissipée par convectiogRest définie par

aad teNBeT65F 6pa0u6ac (V.6)
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Avec °U"'DD VXUIDFH G:-pFKDQJH HQWU H. I® tbeficee@t\We EbWe@idh éhL O L H X
W.m2.K-1 et Tamp la température ambianians nos conditioneitte température est égale a celle des
gazsoit 180°C.

1IRXV Q:-DYRQV SDV WU Roay gesGliesYdizseH Xéanr@olihs, Kpour des géométries se
rapprochant de nos ponts de suies, pour des nanotubes de chabogtee(de 36n), La littérature

reporte XQ FRHIILFLHQW GH WUDQVIHU®NKM KPR TV B LH GRXWR @ - D X\
matériaux (siliciimil a été rapporté une grande variation du coefficient en fonction de la taille ou la
pression des gf4]496] En effetdes vaurscomprigsentre 100 et 7000 W1 ont été calculées.

La puissance dissipée par rayonnement du corpgspouPchaque élémeix V-pFU LW

204 5YBEF68acuaul teN&TKE® F 68,00 dn. (V.7)

Avec 3 correspondant a la constanteStiefarBoltzmanrsoit 5,67*18 W.m2.K4, ¥O -pPLVVLYLWp GX ¢
TXL HVW DVVXPpH FRQVWDQWH VXU OD ORQJXHXU HW pJDOH j O-
le FDUERQH j XQH pPLVVLYLWp SURFKH GH O-XQLWp PBPQa&aUH H
TXH G:DXWUHV WUDYDX[ IRQ¥W] DSSHO j OD PrPH K\SRWKqgVH

Ainsi la puissance totalg §ue posséde chaque élénmartorrespond au bilan des puissance
Zacl 2ord020aaF aak %04 (V.8)
Le bilan de chaleur correspond alors a
¢3cack ¢—2acl | ¢ L é8%¢ f71.L NS (V.9)

Avec “Quw: enJoule variation dehaleurGH O -p&pR RQWVH GH '@ dédup BeHadahsité
massiques, en kg.n® et du volume V en fde "X, et ¢ correspondnt a la capacité calorifique
enJ.kg. KL

1RXV HQ GpGXLVRQV O pOjpnpéendahtRiQte@ptt @D WHPSpUDW X UH

rmr p (V.10

¢ L——x5>—¢
(&Y N6?5(',S

Le choix des pas de temjgsHW G - FiXeStDr&sHmportantsi ces pas sont trop grands, les équations
ne convergent pasi ces pas sont trop faibles, la convergence sera trop lente. Le critére de convergence,
en fonction de't et “x, est connu pour des probléemes de conduction pureéletbli paCouran®
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FriedrichrA_evy (CFLJ99] TXH O-DOJRULWKPH GH UpVROXWLRQ SDU GLIIpUHC
lorsque

T o2 ok EFR)—SO— (V.11

&
JT6 Tt t &

avec D la diffusivitthermique (s?) égale &rerm/ # G

Nous imposons donc dans nos catculs

AN
(POT & W—('& (V.12

Nous avons pu vérifier que ce critére reste valable dans le cas de notre bilan thermigaasaidgrant
convection et le rayonnement du corps noir.

La constante de temp®du systtmeSHUPHW G-DYRLU XQ RUGUH GH JUDQGHXU
V-DSSURFKHU GH O - peubete appvdiivde RiIQr@ bdnsldérart@uz Ha conyeotpet
estexprimée sous la forme

16 A, ), na 9,
"L N \ea A e % V13
te Ny tDy

Le calcul effectué avec les valmpsrtéeprécédemment montre glaeconstante de temps du systeme

HVW GH O Rididsdddhde€Eela @ddiques - X Q Hque b dlangements de température liés a la
tension sont quasi instantanés par rapport a nos échelles axpémpentalesl Up TXHQFH G-DFTXL\
5kHz)." DXWUHI ISP GWD YIRLU GHV P H Vr¥ UeHevhgs Qe lp Wirbulatiovi delra\etr& 2eQ D L

3 fois supérieur @Nous vérifionsV\ VW pPDWLTXHPHQW TXH QRYV UpVXOWDWYV FR
etde plusQH GpSHQGHQW SDV GHV SDV GH WHPSV HW G-HVSDFH
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V.1.2 Etude paramétrique du modéle électrotherngjue

$ILQ GH YDOLGHU OH PRGgOH QRXV H[SORURQV FHUWDLQV SDUI
de voir le comportement et les limites de-celdNotamment, nous ne connaissons pas ou mal la
variation des paramétres thermiques et émsriagvec la température.[TableauV.l| présente les

paramétres par défaut utilisés pour la modélisation et les valeurs testées. Lors des tests, nous faisons varie
seulement le parametre testé et gardons les valeurs par délesibptres.

TableauV.1: Tableau des parameétres uisés dans le modéle thermique.

Paramétre Valeur par défaut Valeurs testées
Coeficient deconvection he 1000[W.m2.K-] 200 a 8000
Capacit&alorifique G 140 [J.kg K] -
Densité massique *n 2000 [kg.r -
Température Ambiante Tambiant 180 [°C] -
Rayon dendrite r 10 [nm] 2a50
Longueur dendrite L 20 [pum] -
Résistivité e 51 >YP@ | 5104a101
Coeffici;rgrg]?qcuoenductivité Crrorm 300 V.mLK-] 04500
Coefficient de température
résistif i -0,003°C1] -0,006 a0

3RXU OD UpVROXWLRQ GX PRGgOH QRcoOMposarRIOpont Efal 3002 QRPEUH
"x=20 um/300=0,0066 umt explorons leparamétres pour des tensions compriseslénet 10 V.
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V.1.2.1 Influence de la conductivité thermique

La|FigureV-2| montre les résultats obtenus de distribution de la température le long du pont pour
différentes valeurs de coefficient de condutteamique

Nous voyons que les températures au début et a la fin du pont sont plus basses que les températures au
milieu brsque que le coefficieteé conductonWKHUPLTXH Q-HVW SDV QXO &HOD HV
bord liés au refroidissement par conduction. En effet, a 0 punuret B9 pont est au contact des
électrodes de platine que nous supposons étre a la tempiratgaz (180°@et effet est bien sir
G-DXWDQW SOXV PDUTXp TXH O D AERQGX 6bdetvyns \Whpapldtisstént deX H HV
la courbede distribution de températdogsque que la conductivité diminBeur des valeurs deal

10W.mLk?, le sommet des courbes et donc les températures maximales atteignent un plateau. Ce
phénoméne apparait car la puissance @isSitEU FRQGXFWLR Q élévéepgw reBad¥V DV VH]
entierenentle pont et le milieu du pont est alors en régimemdec@mn / rayonnement du corps noir

&HOD HVW G:-DXWDQW SOXV ¥ thEfficichiRbebniquel est O tSrip&iaiteFdOLHU R
pont est alors homogéne sur toute sa longueur.

Figure V-2 : Evolution de la température le long du pont de suies suspendu entre deux electrodes positionnées a 0 um
et 20pum pour différentes valeurs de conductivité thermique pour une tsion de 30 V. La courbe en pointillés
correspond aux parametres par défaut.

AinsL DILQ GH PLHX[ UHSUpVHQWHU O-pYROXWLRQ GX SDUDPgWU
par la suite la température maximale atteinte par le pont en fonction du parameétre testé, soit la
température au centre de eeiui& -HVW HQ Hempvsture HiakimatgivWa déterminer la

destruction ou non du pont.
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La|FigureV-3l PRQWUH O:-pYROXWLRQ GH OD WHPSpUDWXUH PD[LPXP
tension pour différentes conductivités thermiques.

Figure V-3: Evolution de la température maximale atteinte par le pont en fonction de la tension pour différents
coefficients de conduction thermique. La courbe rouge en pointillés correspond aux paramétres par défaut. Le trait
horizontal correspond a une tempéture de 750°C.

Nous voyons que la température diminue avec la condtietritéuepour une tension donnddus la
conductivité est forte et plus le pont se refroidit. Aussi, nous observons que pour les paramétres choisis,

audela de 60 V, la températatteinte par le pont est supéaeur50°C, température a laquelle la suie
brdle.

JHV FRXUEHV G-pYROXWLRQ GH OD WHPSpPpUDWXUH HQ IRQFWLRC
FRQGXFWLRQ VRQW WUQV GLVSHUYV pHatre @ -006 foRR infludnBe $UQV j O - L

GpWHUPLQDWLRQ GH OD WHPSpUDWXUH ,0 V-DJLW Oj G-XQ SDI
G-LQIRUPDWLRQV
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capteur

V.1.2.2 Influence de la convection thermique

La|FigureV-4|présente les températures maximales atteintes en fonction de la tension pour différents
coefficients de convection h

Figure V-4 : Evolution de la température erfonction de la tension pour différents coefficients de convectiorz.hLa
courbe rouge en pointillés correspond aux parametres par défaueé trait horizontal correspond a une température de
750°C

/ID WHPSpUDWXUH GLPLQXH pbDuy bhe teioD Kx&e sLGisarmnWrit RI€yEES (HOKV)
Les courbes de température en fonction de la tension pour les différents coefficieddpismites
dans le domaine de tensidhV a 60 VLa valeur deda donc une influendees faible, dés lors que la

condwctance est importante
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V.1.2.3 Influence du rayon du pont

LaFigueV-5PRQWUH O-pYROXWLRQ GH OD WHPSpUDWXUH HQ IRQFWI
pont.

Figure V-5: Evolution de la température en fonction de la tension pour différentes valeurs de rayon du pont de suies.
La courbe rouge en pointillés correspond aux parametres par défaut.
Le trait horizontal correspond a une température de 750°C

La température augmeaiec le rayon pour une tension fixée suffisamment élevée Q®parametre

entraine peu de dispersion des courbes de température en fonction de tatsnisiaomaine@d V.

Son influene estloncmodérée dans la détermination de la tempér&ite SKpQRPgQH V-H[SOLTX
fait que & puissance apportée par eftetle pourtant fortement croissante avec le ragircompensée

par la puissance dissipée par condustisaison de Eection grandissante.
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V.1.2.4 Influence de la résistivitéélectriquedu pont

LgFigureV-6lmontre les résultas - p Y R O Xawempéaat@d+en fonctidela tension pour différentes
valeurs deésistivitélectriquelu pont.

Figure V-6 : Evolution de latempérature en fonctionde la tension pour différentes valeurde résistivité des suied_a
courberouge en pointillés correspond aux parametres par défaut
Le trait horizontal correspond a une température de 750°C

Nous voyons que la température obtenue diminue lorsque la résistivité qummainte tension

donnée Pour des résistivités grandes (8updH XUHV | Y P VRLWLMQIYILHXUHV
températures restent en dessous de 766f&LCpourrait expliquer la tension de polarisapiimaleplus

EDVVH SRXU 3) (Q HIITHW FRQWUDLUHPHQW DX[ PHVX&JHV G-27
température, sur le capteur elles ont tendance a se détruire plus facilement (a plus basse tension). Le signe
du capteur étant d a un équilibre de construction et de destruction pauleffes ponts, comme les

suiesPF1 ont une résistivité plus faible (chapityea tension identique, elles atteignent des températures

plus hautes, et ainsi sont détruites avant les autres types de suies.

Aussi, les températures atteintes en fonction de la tension pour diff&sistitét®s sont trés dispersées

Nous observonsici que la résistivité du pont a une forte influence sur la température @teinte.
parameétre est un parameétre essentiel dans la détermination de la température. Une connaissance précise d
celuiciestné HVVDLUH DILQ G:-pYDOXHU OD WHPSpUDWXUH SOXV SUpF
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V.1.2.5 Effet du coefficient de température

LalFigureV-71PRQWUH O-pYROXWLRQ GH O D ndidi P&p differanis daeffidientd R Q F W L
de température.

Figure V-7 : Evolution de latempérature en fonction de la tension pour différentes valeurs du coefficient de
température des suies. La courbmuge en pontillés correspond aux parametres par défaute trait horizontal
correspond a une température de 750°C.

Nous voyons que la température diminue lorsque le coefficient thermique augmente pour une tension
donnée. A faible tension, inférieure a 30 V, le€tatupes atteintes sont similaires.

Le coefficient de températarane forte influence sur la température, rmaiseffesemble plus modéré
guecelui ducoefficient de conductiondtla résistivité.

Toutefois, nous supposons pour simplifier guarlation de conductance avec la température est linéaire
FH TXL DX YX GHV FRXUEHV GX FKDSLWUH ,,, HYW ORLQ G-rWU}h
variation soit exponentielle, comme pour un-sengducteur, son influence serait alors ditante
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V.1.3 Remarques sur le modeléhermoélectrique

Dans lemodeg, en raison de la conductitiiérmiqueslevée des suies, nous négligeons les effets de col
résultant de la juxtaposition de deux particules primaires. Emnefi&tiide que nous avondiséa par

éléments finis montre que, avec nos conditistengard, la différence de température entre un col
TXDWUH IRLY SOXV SHWLW TXH OH WikEnR® dB PohtesXtRes GaileQ H SD UV
inférieure adegrésgrace a la trés bwconductivité thermique du matériau

De plus, nous avons suppgs#yr simplifierune variation linéaire de la conductance avec la température
(coefficient de température) pour une gamme comprise entre 200°C efF&ROBAICIZ du

chapitrdll). Mais, méme sur ces courbesctapitre Ill, la linéarit¢ e RLQ G- -rVEWNdusp YL GH QW
pourrions méme envisager que la variation soit exponentielle, comme s®muaicanducteur, son

influence serait alors déterminante. De méme, la variation des autres parametres (conductivité thermique
notamment) avec la température a été négligée.

Un autrepoint faible du modéle est que, si tous les ponts sont identiqguemtit®gsrinstantanément
détruits dés lors que la tension dépassera le seuil de destruction, ce qui ne correspond évidemment pas a I
réalité

Ainsi comme nous avons pu le vdans le chapitre IV (Figure 1V.23), lorsque nous augmentons
progressivement  HQVLRQ GH SRODULVDWLRQ G:-XQ FDSWHXU SUpDODE
pas brutalemewst complétemert GHOj] G- XQH BiHUWDLQH WHQVL

Nous avongdonc plutétune distribution de ponts différents, notamment géométriguement (photos
MEB), mas sans doute aussi de propriétés électriques et thermiques différentes. Tous les ponts ne sont
donc pas détruits a la méme température et donc a la mémeDRensi®éme, une partie des ponts reste
imbrulée et ainsi, méme a haute tension, le signal detanoe ne retombe pas complétement a zéro,
MXVTX-DX SURFKDLQ F\FOH GH UpJpQpUDWLRQ

Ce modéle nous a pernis- XQH SDUW GH PRQWUHU TXH O-K\SRWKgVH GH GH
FRPEXVWLRQ YHUV f & HVWe Fétp& énp © IHG HQWV HG M- X WEHRIU MWW H G
parameétres. La convection, la résistimtémment, mais aussicoefficient de température jouent un

réle primordiatiansle phénoméne de destruction, ce qui peut expliquer les différences de comportement
entre lesiges issues des différents points de fonctionnement.
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V.2 Modélisation du comportement temporel du capteur

1RXV DYRQV pPLV O-K\SRWKgVH TXH OH VLJQDO Gfommatow HXU HV!
et ladestruction de ponts a la surface de-celuorsque nous chargeons un capteur;aidlnit par
DWWHLQGUH XQ pWDW G-pTXLOLEUH Re OD YLWHVVH GH FUpDWLF

ODLV FHW pWDW G:pTXLOLEUH HVW ORQJ | &Wowidn® GelBpétGH O -R
constantes. Qnous nous sommes surtout intéressés, expéerimentalement, a des phases de chargement, et
DYRQV REVHUYp GHV FRXUEHV GH FRQGXFWDQFH HQ IRQFWLRQ
Nous avons donc tenté de rdtiser cette phase transitoire en écrivant les équations différentielles
correspondant aux phénoménes de chargement et de destruction.

La démarche suivie pWp GH SriddélatiesssingpleXe de le complexifier progressiveraent
ajoutandifférentedypothéses

Glossaire des notations utilisées pour le modeétii comportement temporel du capteur

Grot Conductance totale mesuré

Gpont Conductance d'un pont

i LongueurG-XQ SRQW HQ FRQVWUXFWLRQ
imax nombre de particule maximeomposant le pont

N max Nombre de pont maximum pouvant étre fosméle capteur

Ni Nombre de pont de i formé

dNy/dt  Vitesse de formation des pont

Ke constante de formation

Ka Constante de destruction

Kei Constante de formation de la couche i

E Champ électrique

Vpolarisaio T€NSion de polarisation

Qelec 'LVWDQFH OLEUH HQWUH XQ SRQW H(

Au vu des observations réalisées par MEB, montrées dans le chapitre IV, nous avons vu que les suies
V-RULHQWHQW j OD PDQLgqUH GH GHQGULWHY HQWUH OHV pOH
appligué. Ces ponts de suies peuvent alors étre sisairdédé résistances en paralléle. Ainsi, nous
supposons que la conductance mesuréerdi®)inéairement avecriembre de ponts (N) joignant les

deux électrodes de mesure

Jcack Jopeaval 0 aaacaeevga V.19

Ou N correspond au nombre de pont fi@g: a la conductance mesurégunfaed la conductance de

O -DOXP hofbbuids VA FRQGXFWDQFH G-XQ SRQW GH VXLHV IRUPp HQWL
lors, nous p YRQV OLPLWHU OH SUREOgPH j O-REVHUYDWLRQ GH OEC
électrodes de mesuremontre une représentation schématisée de la formation des ponts de
suies.
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Figure V-8: Vue schématique du dépdt des suies sur le capteiax UHSUpVHQWH OD ORQJXHXU PD[LPDOF
équivalent a la disance interélectrodes etki » correspond a0 D O R Q diXpdt &n Gonstruction composé dé
particules.

V.2.1 Modélisation sans prise en compte de la force du champ électriqu@ de la destruction
des ponts

Le modéle le plus simple consiste a nequessdérer la force du champ électrique, ni la destruction des
ponts. Dans ce cag, donductance électrique est proportionaglleombre de postonstruits Nous

définissons Ncomme étant leombre de ponts a i particusp/us. Nous faisons aus€l - K\SRWKqgqVH WU
VLPSOLVWH TXH OH QRPEUH GH SRQWYV RE&sfcéhBramt. Cee Qe UH G -
hypothése posséde des analogies a celles faites dans le cas de& mbdERWEK-IDIGR/HRUSWLRQ (
molécules de gaz sur un sdiid4](BET) ou de germination selon les théories de Bagdad€it]an

V.211 &DV G-XQ SRQW j XQH VHXOH SDUWLFXOH

'DQV XQ SUHPLHU WHPSV QRXV FRQVLGPURQV TX:-LO IDXW XQ
électrodes de mesuigEl). LD YLWHVVH G pbrissSdN/t) st lrapor@adnglle au nombre

G -HP SODFH P Hi WY eddeHdJddantenttatiam nombre d@articules dans le fl{&). Avec

Nmax cOorrespondant au nombre maximum de ponts qui peuvent étre formés. Ainsi, nous arrivons a une
premiére guation différentielle de la forme

@s

—@F;_:D%D:oé@élz 05; L GyU:0564F Os; (V.19

ke=a*C, correspond & la constante de vitesse de construction des ponts pour une concentration constante
etestKk RPRJgQH j O:-LQYHUVH G- XQ WHPSV

1RXV DYRQV XQH pTXDWLRQ GLIIpPUHQWLHOOH G-RUGUH GRQW C

Os L 0565U:sF ARIC; (V.16
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LalFigureV-9 PRQWUH OD UHSUpVHQWDWLRQ FHWWH pTXDWLRQ RUGL
assimilable a untemps de percolation cette équation pourrait décrire de maniére tres grossiére nos
courbes de mesure de cattdnce.

V212 &DV G:-XQ SRQW j GHX[ SDUWLFXOHYV

La vitesse de formation des ponts a 2 particule&ltlddst proportionnelle au nombre de sites formés
sur la premiére couche;JNdonc au nombre de ponta wne particube, soit N-N». Ainsi la vitesse de
formaion des ponts NV-H[SULPH

%GF;_ Gy: 05 F Og; (V.17)

Afin de faciliter la résolution des équations différentielles, nous passons par le domaine de Laplace. Soit

0::Q
06:Q L—5 V18
*Fg

Nous avons toujours

@5 -

_@F!' & U:036¢F Os; (V.19
Soit dans le domaine de Laplace

0s A &
05:Q L—aog (V.20
S EGD

Donc enremplacanttNGDQV O:-pTXDW R.(B(®@usa@np TXDWLRQ

06:Q LS—E—C?)?’ (V.2

4XL FRUUHVSRQG j XQ SURFHVVXV G-RUGUH QRQ RVFLOODQW S

Pour avoir une réponse temporeit®ys avons soumis I'équé un échelon et avons réalisé la
WUDQVIRUPpH LQYHUVH GH /DSODFH /D VROXWLRQ WHPSRUHOOF

06:P L 036¢ UAPISKF GPE A¢ F so (V.22
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capteur

LaFigureV-9

UHSUpPVHQ

ez

popridedpdardankees arbitraires.

Figure V-9 5HSUPpPVHQW D W LIRQLOGRU G LpA X CRVWIRZAIOr HDAAER I =1 et ke =1 et pour des
valeurs de temps comprises entri@et 5(unités arbitraire).

1RXV UHPDUTXRQV TXH OD FRXUEH FRPPHQFH

j

V-DSODWLU HW

rencontré sur nos courbes de mesier conductance. Un parametre de retard est encore nécessaire afin
de prendre en compte leemps de percolatien Nous voyons ici que les courbes de régression utilisées
au chapitréV ont une certaine validité physique
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V.2.1.3 Généralisation pour des ponta «i » particules

En faisant le méme raisonnement que précédemment, la transformée de Laplace des équations
différentielles pour n particules donne

OyQL S—E—CC\)_O,_U (V.23

La solution temporelle est de méme obtenue par la transformée inverse

i 1)
S . 0ys8aas =~

0GP L & [ 0—= P (V24
i IsEgPo

Nous avons utilisé la plateforme Wolfram A[g8] DILQ G-REWHQLU OD WUDQVIRUPpH
est:

TEGP,

E G (V.29

Oyl 0366Fs F

2¢ , Y NHSUPVHQWH OD IR QFW L Rafoddiidh R@nrhadeRite §H4WH HW , L

1T 1
=A/ L+ PPOSNC@PE- VL P?SAC@P (V.26
i 4

LaFigureV-1gmontre des tracés de la fonction pour différentes valelirsde «
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Figure V-10: Evolution du nombre de ponts en fonction duW HP SV S R X U[(0.25 [aveDNW.k=RL &t kc =1 pour
différentes valeurs depjax.

Nous retrouvons la forme sigmoidale de nos courbes expérimentales. Aussiarquenseque plus
«imax» €st grand et plus la courbe met du temps avant de consiggifiestivemera croitre Nous
pouvons donc ainsi modéliser urmps de percolatienfortement d#endant de ko, sans étre obligé
G-LOQWURGXLUH XQ@s g saDdoeCedERSP fihalme permet donc de modéliser nos
courbes avec seulement trois parametres y compris le phénospéneotions qui sont

X Nmax: le nombre de ponts pouvant étre formés, constladantte asymptotigue
X kc: corstantenomogéne a une fréquence,
X i:nombre de particules par pont fini, déterminpdacolation.

Nous avons alors réalisé des ajustements des courbes expérimentales de mesure de conductance avec ce!
équation. LgrigureV-11|présente les mesures de conductance en fonction du temps et les courbes de
régression pour PFRF4 et PF5.
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Figure V-11: Evolution de la conductance en fonction du temps pour PF1, PF4 et PF5 et différentes valeurs de
polarisation. Les traits de couleur représentent les mesures expérimentales et les traits pointillés représentent les
ajustements parO - p T X[DAZRR Q

De maniére générale, les courbes expérinsahtaecourbe ajustée se superposebien. Cependant,
dans le cas de PF1, nous voyons que pour les mesures de conductance réalisées avec une tension proct
ou légérement supérieure a la tension optimale (30V et 40 V), la régression se fait moins bien et nous

notons une différence au niveadalmonté
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LedFigureV-12[FigureV-13efFigureV-I4 PRQWUHQW O-pYROXWLRQ 1BKd«i>SDUDPqW
et Nmaxen fonction de la tension de polarisation.

Figure V-12: Evolution du parametre «l/k¢ » en fonction de la tension de polarisation pour PF1, PE4PF5.

Nous voyons que sur la plage de tension étudiée, pour PF1, leslevatbflirs> augmentet avec la
tension.Pour PF4, les valeurs dé/ke» passernpar un maximum pour 60 V. Cela coincide avec la
tension de polarisation optimale trouvée au chapitre IV. Et PF5 passe par un minimum pour 100 V, mais
semble étre relativement stable. Cependant, étant donné que sur nos courbes expérimentales nous
Q-DYBRYWQFRUH SDVVp OH SRLQWor@éteQ I OH[LRQ FHV YDOHXUV V
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Figure V-13: Evolution du paramétre « » en fonction de la tension de polarisation pour PF1, PF4 et PF5. Les
encradrés correspondent aucomparaisons du paramétre k2 GH O -p T X D W(EdqRIiod b PFdDau retarddes
équations G H O - Rdu @nhdgitre IV (équation 1V.1).

LajFigureV-13 UHSUpVHQWH O envfghCliznine R @n&da de polarisation. Nous observons

que celuci augmente avec la tension gkt (de 4 a 14 sur la plage étudiée). Dans le cas b PF4,
valeurs de i passent par un optimum pour 60 V correspondant a la tension de polarisation optimale. Et
pour PF5, les valeurs dexsemblent tendre vers un palier. Ces résultats sont similaires a ceux observés
SRXU OH UHWDUG GW. RouRddgeridr ceci, R&uB &/ tbhhparé dans les encadrés de la

FigureV-13 les valeurs dé x obtenue par la fonction gamma (éqU@#i@B)) avec les valeurs du retard

REWHQXH SDU pTXDWLRQ G-RUG UHAInsGX» GdtI&toW e méne effeT X DW L R
T X - %é@rd.

131



Chapitre V : Modélisation du comportement thermique des suies et du comportement temporel du
capteur

Figure V-14:Evolution du paramétre Nnax URQG HQ IRQFWLRQ GH OD WHQVLRQ GH SRODULVDW
(carré) sont présentés par comparaison.

LalFigureV-14 PRQWUH O - p YuR énXondtidh@e GHension de polarisation. Nous voyons que

pour PF1, celtgi passe par un optimum pour entre 20 V et 30 V. Pour PF4, les valeurs semblent tendre
ves un palier. Pour PF5 les valeurs gdg &ligmentent avec la tension. Lorsque nous comparons ces
YDOHXUV j FHOOHV GHV . REWHQXV S8 Xt |65 niéildeas tkHdanceQ FC¥sV Y R\ F
similitudes indiquent que.Nsemble étre proportionteh la conductangeO -pWDW VWDWLRQQDLU

V.2.2 Modélisation avec destruction des ponts et sans prise en compte du champ électrique

Une seconde étape de modélisation consiste a intégrer la destruction désupaaens rajouté au
formalisme précédent un paretre de consommatides ponts

V.2.2.1 Destruction uniguement des ponts complets

Seuls les ponts finis sont détrpigs effetloule (Q HIITHW OD FRPEXVWaoukede peptV XOWDQ
se faire que si le pont est finpetitconduireLa constante de destructiog) @st donc proportionnelle
au nombre de ponts finis, soit le nombre de pont de la cauche i

Pour des ponts a une particule, nous avons

%Ql} FGOs E Gy 0366F O5; L Gi0306¢F 05: BHE G; (V.27)
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Soit dans le domaine de Laplace

@5:Q L GPy06F :GE-«;05 (V.28
G
0 =D 1050
&Da0¢ GEGMTa0e
05:0 L 5 V.29
OE B E _
GEG SEQ;E@

qui est un erdre 1»

Pour des ponts a deux particules, nous avons goanigre couche une destruction proportionnelle au
nombre de ponts finis donc les ponts a deux particules N

$LQVL OD YLWHM&dduche Bt LWLRQ GH

@5
@PL FGOg E Gy 056¢F Os; (V.30
Et pour la couche 2
@6
@PL FGOg E Gs:05 F Og; (V.3))

En passant dans le domaied_aplacenous avons

@s5:Q L &036s8F :GHE -«:06 (V.32
Et
@e:Q L GO5 F :GE -«;06 V.33
Donc
€
=== P0a0e
05:Q L—2EG (V.34
SE_Q;E@
Et
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G .
=== P0s:Q
06:Q L-REG ® (V.39

SE—C-()EG(

Soit en remplacantNV  SD U c{wpsu)x DWLRQ

0c:Q L Gbeoaéé (V.36
Y T G E:GEtGyOEtGG E G’

$ILQ G-pYDOXHU OH FRPSRUWHPHQW GH O -pTXHWERXR Q\RXWqRH
second ordre

%,
tGG E@ 2°9° L @020
S G EtG, SC@EQOE

0s:Q L (V.37

La derniere expression est la forme canoniqu® WG U H A§ LD @GFE C-‘DG, et

F LT 22T SHUPHWWDQW G-pYDOXHU OH FRPSRUWHPHQW &H
|

condition pour avoir des oscillations amorties, a sav@ir6 O s

to tG t6° EtG ' :G Et G5
— LL{)Q)\ l—p L MG \ 8% LG‘—%}Q) (V.39
Ny Ny, Ny ng vy
Ainsi, 2doit étre inférieur & 1 pour avoir des oscillations amorties. Soit en rerg@ltacant
‘G EtGyS
66 L— %6 Os (V.39
ViiG EG;
Et donc:
‘G EtGy;® Ovkt GG E GPo (V.40
Soit au final

134



Chapitre V : Modélisation du comportement thermique des suies et du comportement temporel du
capteur

G Ov (V.41

Cela indique que, pouwkE2, lorsque le taux de destruction est inférieur a 4 fois le taux de création, nous
pouvons visualiser des oscillations amorties dans le signal du capteur.

Au-GHOj GH SDUWLFXOHV SDU SRQW OH FDOFXO HVW SOXV FRF
générale poumixquelconque.

Nous avonalors PHQpPp XQH UpVROXWLRL QXRp X WaiHIeMACUVEYGhpolique
«Mupad» de Matlab pour le calcul des transformées de Laplace, puis la tColtoal gystem
toolbox» de Matlab (fonctiorstep()») pour évaluer les réponses a@dlelor(cf AnnexeC).

Nous avons tracé sufHagureV-15le nombre de ponts en fonction du temps pour différentes tailles «
de pont.

Figure V-15: Evolution du nombre de pons en fonction du temps pour différentes valeurs de longueur de ponitygx »
comprisesen2et6lGDQV O-K\SRWKgqVH GH PRGpOLVDWLRQ DsHrid Ehdbnid ¥auttigdidkwl, RQ GHV SR
kg=10 et Nnax=1.

Nous voyons dans un premier temps quéei@ps de percolationaugmente avec la taille que doit avoir
le pont Nous observons aussi, COMm@Oour inax TiD§-a une Iégére oscillation amortie.

V.2.3 Modélisation avec prise en compte du champ électrique
[-pWDSH VXLYDQW FR QuhamyélegtrigegwWpJUHU O-HIITHW

V.2.3.1 Sansdestruction

1RXVY DYRQV REVHUYp TXH O-DXJPHQWDWLRQ GH OD WHQVLRQ GF
destruction). Nous faisons i@ -K\SRWKgVH TXH OH GpS{W G-XQH SDUWLFXOH
champélectriquelevé, et que est proportionnelle a ce champ.
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Or le champ électrique E est théoriguement inversement proportionnel a landistaccepée entre le

SRQW HW (Qedoasd Blmal’lé&@iev-l , et esproportionnek la tensionE=Vpoarisatiohd eles

Le champ électrique augmente donc quand le pont geapdingthue) et la constanteaugmente elle
DXVVL DYHF OH GHJUp G-:DFKgYHPHQW GX SRQW HW GHYLHQW N

$LQVL GDQV OH FDV G:-XQ SRQW j GHX[ SDUWLFXOHV QRXV DYRC

Gy L GELS, APGgLtGy:ELt; (V.42

(Q VXLYDQW OH PrPH UpVR Q [DM2B|HQeavbisidassRedomanedeX aplade R Q

) Oaoe
06.QLIsE—opIsE—Op (V.43
& &
De maniére générdie constance #e la couchiepour des ponts de taiilaxvarie suivant
QL Gl—22¢_p (V.44
EosF EEs

Etdonc GDQV OH GRPDLQH GH /DSODFH ORUVTX:L&EvQuasDv&DV GH Gt

O BoeF EEs;p (V.49

V.2.3.2 Avecdestruction

$ILQ G- LQWpJUHU OD SULVH HQ FRPSW Hle6 ponisKimRdbs sgvAis Ve U L T X H
méme démarche que dans tle¥.2.2.2 en remplacaaplr k=K ima/( imaxi+1).

Ici HQFRUH OHV FDOF X @¥6 ¥RCQI&Y obtits @ pMpad X EtkoCgnttol system Toolbox »
de MatlalfAnnexe C)

L4 |

FigureV-1§ PRQWUH OHV FRXUEHV REWHQXHV SRXU O:-pYROXWLRQ G

pour des valeurs dgsicomprises entre 2 et 6.
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Figure V-16: Evolution du nombre de ponts en fonction du temps pour différentes valeurs de longueur de ponbx
comprises entre 2 et 6 avec une prise earapte du champ électrique et dedestructionsde ponts finis k=1, ky=10 et
N max=1. La courbe en pointillé est un rappelde la figure précédente pour imax = 6 sans prise en compte du champ
electrique.

Nous observonk encore des oscillations amortit§ W G-DXWDQW S O &t gR®iIBeJ WD QW H )\
méme, le temps de percolationaugmente lui auasiec hax Cephénomenest accentupar rapport au
modéle ne prenant pas en compte le champ élecHiywdfet, avec la prise en compte du champ

POHFWULTXH O-pWDW reemateinRgu@vo1E e FAigtavVig stplxs\eldyd @ etH
REVHUYp H[SPULPHQWDOHPHQW DYHF O DXDPSDW B\N LS8V &/H) XD\

FRPEXVWLRQ OLp j O-HIIHW -RXOH WURS LPSRUWDQW &avHQVLRQ
donc un krelativement stable

Le SKpPQRPgQQH G:RVF Lpoud &rdshsBrg \exmeRmebtslemeny pour PF1 avec des tensions
supérieures aux tensions de polarisation optimales et pour un long chargement comme[fégugtre la
V-17/(chagement sous Pt PF4durant 2 heures et polarisé a 60 V).
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Figure V-17: Evolution de la conductance en fonction du temps pour des suies PF1 et PF4 avec le capteur polarisé a
60V etdes gaz a 180°C. LafFKH QRLUH PHW HQ pYLGHQFH O-RVFLODWLRQ DPRUWLE

Nous voyons qupour PF1 vers 50 minutes, la courbe passe par un maximum avant de se(stabiliser
PF1 a une valeur asymptotique plus élevée car la conductivité des suies es}). ihesréeitd permet
deconsolider lgalidité au modele construit.

V.2.4 Remarques sur le modéle temporel du signal du capteur

&H PRGgOH SHUPHW GH UHSUpVHQWHU VFKpPDWLTXHPHQW OH FF
pas en compte le lien entre la destruction des ponts pdoelet la tension de polarisation. En effet,

nous imposons une constante de destructida cedleci est arbitraire. De plus, la constante de
destruction eia constante de création sont indépendartés champ électrique est aussi lié a la tension.

Plus le champ est élevé et fushaleur produite par effet Jadeélevée lors de ladP DWLRQ G-XQ SR
Les effets de thmophorése engendrés par effelel ne sont pas non plus pris en considération dans le
ralentissement de la formation des ponts.

Au niveau de la formation des ponts, les possibles ramifications ne sont pas priges.ebesom
parameétres de cinétique de combustion pourraient aussi étre introduits afin de mieux évaluer les
destructions. Aussi, les échappements diesel contiennent des composés hysenaviotaéds des
FHQGUHYV PpWDOOLTXH Wui lgaivet HmpactBes teGpiratufed ide désiructies

ponts de suies et avoir un impact sur le signal du capteur.
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V.3 Conclusions

Dans ce chapitre un modele électrothermique de température des ponts puis un modele dynamique
G-pYROXWLRQ GXUMILXYN FRX WG GXEWAHKDOUIJHPHQW RQW pWp SUpVHC
électrothermique nous avons évalué différents parameétres liés aux propriétés du pont de suies. Nous
avons montré que dans nos conditions les ponts a la surface de capteur pou@die®j G- XQH FHUWIL
tension de polarisation, étre portés a des températures supérieures a leur température de combustion. Cele
a donc confirmé nos hypothéses de destruction des ponts par la chaleur générée par effet Joule. Aussi,
QRXV DYRQVGHQYFHQ@OLPBRUWDQFH GH OD FRQGXFWLRQ GH OD |
WHPSpUDWXUH GDQV O-pY DO XddMbhtRQuésdds paEambstie P pvdient\expliddeiG X S|
les comportements différents des suies issues de points idarfemant différentdJn affinage des

valeurs de ces parametres ainsi que leur variation avec la température reste cependant nécessaire afi
G-DYRLU SOXV GH SUpFLVLRQ

Enfin, un modéle temporel du signal du capteur a été élaboré dans le but de reo@irel@SOLTXHU C
courbes expérimentales de chargement du captBuX.V oQs Pasé pu obtenir de forme analytique
générale prenant en comptedesstructions et destructiodesponts de suie YHF OD SUpVHQFH
champ électriqu€ependantpour des @nts de petites tailles (quelques particotasd,avonpu tracer

OHV FRXUEHV GH O:pY R OsXpvédeRtQsub ¢ cQpRelrEoddiorGdd tSripguirsont

proches des courbes expérimentasus avonsnotammentmis en évidence un phénoméne

d- RV F LOathorwd R Qignzdusé par la destruction des pantssi observé expérimentalement lors

des mesures de conductance.

Cependant, les hypothéses sur la dépendance de la vitesse de dépobt et du champ électrique reste floues, ¢
un travailde RGpOLVDWLRQ DPRQW LQFOXDQW OHV SKpQRPgQHV GH
fare FH TXH 19-X\Q D IREWIHAMVWKqVH HQ FRXUYV
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/-REMHFWL ke &Urbv@iFdeSh2&ri@de poursuiviée-pWXGH GX SULQFLSHE XK IRQFW
capteur de particalade type résistif, inigélors e travaux précédents (projets CAMEN) afin
Gméliorer ses performances et mettre en place une exploitatioprpfaedip de son signal

Ce projet de these, financé par la région Rhpes, a été réaliggace da collaboration de deux
laboratoires O - ( F R MikesGlel Baiiitienne (EMSE) eét- , QVWLWXW GH 5HFKHUFKHYV V)
O - (QYLURQQHRARCEMWCBIHainsR@celled X Q L QIGB{e¢tct).L H

8QH SDUWLH HVVHQWLHOOH GH FH WUDYDLO GH YeKmeWait D pWp (
O - p Wescapteus fournis par Electrifil. En effet, pour évaluer le comportement du cagptesirdds

conditions procle G-pFKDSSHPHQWV GH PRWHXUYV GLHVHO QRXV DYRQ
Celuici nous a permis de travailler & haute température (180°C) avec différents types de flux de particules
de combustion. Nougavons pualors ajustedans une certaine gamiaeconcentration massique et la
distribution en taillelGHY SDUWLFXOHY GH VXLH JpQ p.WNobsVavpn$ BldwsV LU G -)
VPOHFWLRQQp GHV SRLQWYVY GH IRQFWLRQQHPHQWe, B)tra@iLQWpUr\
de caractérisatiodes particules généré& pWp HIIHFWXp | d© gad &/hthéGokdeeE D Q F
O0-,5&(/<21 SOXV FRPSOHW H @cdcemratios tHassiove dn Hhodmbldeit dedaH

distribution en tailje Ces analysest été cmplétéegar des caractérisatiamsituSHUPHWWDQW G-D
des informations sur la morphologie, la structudsgdtvitéet les propriétés électriques des suies.

Nous rappelons ici les principaux résultats.

Afin de tester kcapteuws, trois PF (PF1PF4 et PF54u brlleur CASTont été sélectionnés. Les
FRQFHQWUDWLRQV PDVVLTXHV GH FHV 10X][ Grappsbpdopan&/arO HV GLF
dans la flamme (vers des numéros de PF plus éiandissyjuda distribution en taillest dé@cé vers

des valeurs plus faibl@®@F1=90 nm, PF4=70 nm, et PF5=50 nm) avec une augmentation de la
concentration en nombre. Un quatrieme penfonctionnemerd été utiliséPF1B Celuici possedéa

méme distribution en taiiee PF1 mais avec une concentration massique et en nombre moins élevée.

Les particules présentent des réactditfésentes, cellas augmentd avec lenuméro duPF. Nous

avonsvu que cela est causé par une fractiorR U J Bgluk impditantadsoriéesur les particules dans

le cas de suiesPF5. Les particules présentent aussi des conductivités différentes et décroissantes en
fonction dunuméro dé’°F (PF1=209 S/m, PF4=8 S/m, et PF5=0,3 S/m).

8Q GHV SDUDPgWUHV LPSRUWD Q WensioD @ppliq@éanine Xes idlectrodes BDeS W H X U
mesure (tension de polarisation). Nous avons mis en égdenasensibilitélu capteupasse par un

maximum pouune tension de polarisation optimale différente pour chaque PEB(Q(REFPF4=60 V,

et PF5>150/).

Ce phénomeéne de tension optemalus a conduit a étudier ce comportement plus en détail. Une des
H[SOLFDWLRQV DYDQFpH HVW TXH OH VdnQlBddma&ioh dgnstsvdd XU UpV X
suk entre les électrodes de mesudeletdestruction de pacombustion provoquéeffet dule. Cette

hypothése est validée expérimentalement par une observation directe de ces destructions qui sont
accompagnées par des émisglerfmshslumineuxDLQVL TXH SDU O but JeatiQMDWLR Q (
signal en fonction de la tension pour un PF donné. Une modélisation des tenges gtongs dsuie a

la surface du capteur soumis a une tension va dans le sens de nos hypotheses.
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8QH pWXGH GX VLIQDO GX FDSWHXU Ddeb dfBrivatiops/ylioorhéés) HS ULV H
Nous avons enregistré la conductance pludé KDXWHV IUpTXHQFHV GairdeD QWLOO]
pouvoir visualiser les créations ou destruction des @ofte a cela, nous avons pu mettre en avant une
mesure indépenai@ de la concentration et sensible au type de partidalatensité de sautsCette

mesure LVVXH G:-XQ DOJRULW K PddrréspoadDsttenyatic@ent@ \Ah rappersteuld [ H

sur signak Nous disposoralorsde deux mesurega conductance moyenne, dépendant du niveau de
chargement du capteet la«densité de sau sensible au type de suiesl@ic dans une certaine

mesure a la tailece TXL SRXUUDLW IRXUQLU OHV LQIRUPDWLRQV QpFH
particuls pour différentes taieAussi, cette mesure peetfairequasiment en temps réabrs que
O-H[SORLWDWLRQ GH OD SUHPLqUH JpQpUDWLRQ GH FDSWHXUYV
régénératian

Enfin, pour compléter notre compegision ddonctionnement daapteur, un modele domportement

temporel du signaD RUV G-XQ B €t Wahlis®. HNQUY/ avons réussi a prendre en compte les
phénomeénes de destruction des suigd et dli ldNsmp électriqueet un modeéle avec un nomige
parametres trés limifgermet de décrire nos courbes expérimentales, y compris des phénoménes
G-RVFLOODWLRQV DPRUWLHY REVHUYpHV H[SpULPHQWDOHPHQW

Toutefois, des études complémentaires doivent encore étresréas® QW Ge Xapte e HU O
conditons réelledJne des priorités est FeRQWLQXHU O-pWXGH GX VLIQDO pFKDQW|
GH WLUHU OH PD[LPXP G-LQIRiksR hé&Van&y3e/maibriablel svel différéhiésK U H
zones de mesure a des tensions de polarisafisantdés en multipliant les informations disporible
SRXUUDLW ®élioreriBvanatiad dés: Boncentrations en nombre des suies présentes dans les
échappements.

De méme, alors que la destruction des ponts de suie a été bien modéliséevdiink e draation, et
donc O -DFFURFK Hes@iit \aV ¢ohntiy /tydle de O-LQIOXHQFH GH ORleWKHUPR
@lectrophorese sur la captation des partgrigseessentielle

Ainsi ce travail de rechergbmurrait conduire a une version optimisée du capteur de suie, permettant de
répondre aux futuresl [LJHQFHY HQ WHUPH G oIk Ribgtd3titjuemRigargdé piésL VV LR Q
émissions de suie en sortie de moteurs thermiques.
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ANNEXE A : Programme de comptage des sauts de conductandéfini

sous Matlab

%données

deb = get(handles.debsit;ng);

fi = get(handles.filstring);
debut=str2num(deb);

fin=str2num(fi);
teco=get(handles.T€lying);
tc=str2num(teco);

[filename pathname]= uigetfile(t}, File
Selecto);
fullpathname=strcat(pathname,filename);
name=importdata(filename);

signal=[];

if debut==0 | fin==
I=(size(name,1¥inombre de ligne du fichier signal
debut=1,;
fin=l;
else
I=fin-debut+1;
end

c=size(name,Zpnombre de colonne du fichier
signal

n=(c-6)*(1);%nb de points dans le vecteur signal
T=1/(c-6)% difference de temps entre deux points
=L

for i=debut:fin
for k=1:(c6)
signal(1,j)= name(i,1)+T* indice temps de
chaque point
Ten(j)=name(i,2» Tension de polarisation
=+
end
end

for i=debut:fin;
V=[V name(i,7:end)];
end

%Calcul de la tension ou de la conductance selon la

variable tc
%enregistrement de la tension
if tc==
for i=1:n;
signal(2,i)=V(if tension
end
end

%enregistrement de la conductance
if tc==1
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fori=1:n;
signal(2,i)=1000/(Ten(i)/V}); %
Conductance
end
end

%parametre d&algorithme de filtrage

wname = get(handles.wirjng); %onom de la
fonction ondelette

Ivl = get(handles.lestring);

level=str2num(IvlYo le nombre de décomposition
sorh = get(handles.thresholdiigng); % type of
thresholding

% WaveleAnalysis.
[coefs,longs] = wavedec(signal(2,:),level,wname);
siz = size(coefs);
thrParams = utthrset_cmd(coefs,longs);
first = cumsum(longs)+1;
first = first(end2-1:1);
tmp =longs(end-1:2);
last = first+tmpl,;
for k = 1:level
thr_par = thrParas{k};
if ~isempty(thr_par)
cfs = coefs(first(k):last(k));
nNbCFS = longs(erk);
NB_int = size(thr_par,1);
x = [thr_par(:,1) ; thr_par(NB_int,2)];
alf = (nbCFSL)/(x(end}x(1));
bet = 1- alf*x(1);
x = round(alf*x+bet);
X(x<1) = 1;
X(x>nbCFS) = nbCFS;
thr = thr_par(:,3);
forj= 1:NB_int
if j==1,
d_beg =0;
else
d beg=1;
end
j_beg = x(j)+d_beg;
j_end = x(j+1);
j_ind = (j_beg:j_end);
cfs(j_ind) = wthresh(cfs(j_ind),sorh,thr(j));
end
coefs(first(k):last(k)) = cfs;
end
end
sigden = waverec(coefs,longs,wname);

fori=1:n
signal(3,i)=sigden(i);
end
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setappdata(handles.figurediricesignasdignal);
setappdata(handles.figurdd,n);
setappdata(handles.figureim'filename);
setappdata(handles.figufeslquencet);

%affichage des résultats
axes(handles.axes?);
signalbrut=plot(signal(1,:),signal(@);Y6signal
initial

holdon
signalfiltre=plot(signal(1,:),signal(3,Yo signal
apres le filtrage wavelet

setappdata(handles.figuegdnalhsignalbrut);
setappdata(handles.figuesalf;signalfiltre);
set(signalbrutjsible’on);
set(signalfiltreyjsible’on);

%détection des sauts

%initilaisation des variables

dsignal(1)=0%dérivée du premier point nulle
dy(1)=0;

montee=[]% tableau des sauts positifs
descente=[Po tableau des sauts négatifs
monteeb=[]% tableau des sauts positifs entre deux
lignes du fichier txt

descenteb=[Pb tableau des sauts négatifs entre deux
lignes du fichier txt

p=L;

z=1;

somme=0;

k=1,

i=1;

Seuill = get(handles.Sguing);
seuil=str2doule(Seuill)¥seuil pour la détection des
sauts

t=0;

d=1,

m=1,

e=0;

mont=0;% indice de la montée precedente
desc=0% indice de la descente precedente
o(n)=zeros% vecteur pour identifier les sauts
positifs des négatifs

h=0;

mtot=0;

dtot=0;

fori=2:n
dsignal(i)=signal(3g)gnal(3;1);%dérivée du
signal (le temps est considéré le meme entre 2 pts)
dy(i)=dsignal(ifdérivée du signal qui va etre
modifiée
end

%on neglige les tres petites variations
fori=2:n
if dy(i)>0 & dy(i)<=0.0001
dy(i)=0;
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end
if dy(i)<0 & dy(i)>=0.0001
dy(i)=0;
end
end

%sauts entre deux lignes du fichier txt
for i=1:(n(c-6))
if(mod(i,(e6))==0) % si le point est entre deux
lignes du fichier txt
if dy(i+1)>0
monteeb(1,p)=i+1%indice de la montée
monteeb(2,p)=signal(3,i+%;la tension du
signal corrigé
monteeb(3,p)=signal(3,i+dignal(3,i);
p=p+1;
end

if dy(i+1)<0
descenteb(1,z)=i+%indice de ldescente
descenteb(2,z)=signal(3,i+h)|a tension du
signal corrigé
descenteb(3,z)=signal(3,isignal(3,i);
z=z+1;
end

dy(i+1)=0% mettre la derivée a zero pour qu'elle
ne soit pas prise en compte lorsad#etection des
autres sauts
end
end

i=1;
whilgi<(n-10))

for j=i:i+9
somme=somme-+dy(j}p on additionne la
dérivée de chaque 50 pts pour détecter les sauts
brusques
s(k)=somme%omettre toutes les sommes
calculées dans tableau
end

somme=0;
i=i+10;
k=k+1;

end

fori=1:k-1

x=0;
%sauts positifs
if s(i)>(seuil)

if i>2
if s(F1)==5 | (s(i-2)==5 & s(i1)<seuil)|
(s(i3)==5 & s(i1)<seuil&k s(F2)<seuil)
X=X+1,
end
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end

if x>=1 & m>1 % le dernier saut trouve est
précédé par un saut de meme type

m=m-1;
s(i)=s(i)+seuil;
end
x=0;

%enregistrement du saut positive

montee(1,m)=i*10;

montee(2,m)=signal(3,i*10);

montee(3,m)=s(i);

montee(4,m)=signal(1,i*10);

m=m+1;

0(i*10)=5;% pour indiquer que c'est un saut
brusque positive

s(i)=5% pour indiquer que c'est un saut
brusque positive

if i>1
for t=(i*10-10):(i*10)
dy(t)=0;% eliminer ce saut pour qu'il ne
soit pas pris en compte aprés
end
end
end
%sauts négatifs
if s(i)<(seuil)
if i>2
if s(k1)==7 | (s(i-2)==7 & s(t1)<seuil)|
(s(i3)==7 & s(i1)<seuil& s(F2)<seuil)
X=x+1;
end
end

if x>=1 & d>1 %% le dernier saut trouve est
précédé par un saut de meme type
d=d-1;
s(i)=s(i)seuil;
end

Xx=0;

descente(1,d)=i*10;

descente(2,d)=signal(3,i*10);

descente(3,d)=s(i);

descente(4,d)=signal(1,i*10);

d=d+1;

0(i*10)=7;%pour indiquer que c'est un saut
brusque négative

s(i)=7%pour indiquer que c'est un saut
brusque négative

if i>1
for t=(i*10-10):(i*10)
dy(t)=0;% éliminer ce saut pour qu'il ne
soit pas pris en compte apres
end
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end
end
end

%sauts obliques
fori=1:n
if (mod(i,(e6))>0)% pour eliminer les variations
entre deux lignes du fichier txt
somme=somme-+dy()paddiionner les
variations
e=e+1;% compteur sur le nb de pts pris en
compte lors de la somme

if o(i)==5 | o(i)==7 %si un saut positif ou
négatif a été détecté dan l'algorithme précédent
somme=0;
e=0;
end

if €>2000
somme =0% c'est une variation trés lente qui
ne sera pas prise en compte
e=0;
end

%saut positif

if somme>(seuil)
% élimination de deux montées consécutives
if mont==(i-e) & m>1 & e<1000%si lepoint
précédent est une montée
h=0;
for f=(mont+1):i
if (mod(o(f),3)>0);
h=h+1; %pour savoir si le point est
précédé par une descente(0=2)
end
end

if h==0 % le point n'est pas précédé par une
descente(0=2)
m=m-1;% le nouveau saut va remplacer
celui précédent
%enregistrement du saut
montee(1,m)=i;
montee(2,m)=signal(3,i
montee(3,m)=montee(3,m)+somme;
montee(4,m)=signal(1,i);
m=m+1;
somme=0;
e=0;
mont=i;
0(i)=3;% pour indiquer que c'est un saut
positif
end

else% si le saut n'est pas précédé par un autre
saut positif
%enregistrelment du saut
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montee(1,m)=i;
montee(2,m)=signal(3,i);
montee(3,m)=somme;
montee(4,m)=signal(1,i);
m=m+1;
somme=0;
e=0;
mont=i;
o(i)=3;
end
end

% saut négatif
if somme<seuil

if desc==(ie) & d>1 &e<1000% élimination
dedeux descentes consécutives
h=0;
for f=(desc+1):i
if (mod(o(f),2)>0)%pour savoair si le
point est précédé par une montée(0=3)
h=h+1;
end
end

if h==0 %Si le saut est précédé par un saut
négatif

d=d-1;
%enregistrement des données
descente(1,d)=i;
descente(2,d)=signal(3,i);
descente(3,d)=descente(3,d)+somme;
descente(4,d)=signal(1,i);
d=d+1;
somme=0;
e=0;
desc=i;
o(i)=2;

end

else % si le saut n'est pas précédé par un autre
saut négatif
%enregistrement des données
descente(1,d)=i;
descente(2,d)=signal(3,i);
descente(3,d)=somme;
descente(4,d)=signal(1,);
d=d+1;
somme=0;
e=0;
desc=i;
o(i)=2;
end
end

else% si c'est le dernier point de la ligne il faut
recommencer de nouveau
somme=0;
e=0;
o(i)=0;
end
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end

%Classement des motées et descentes par ordre
croissant du temps

montee=transpose(montee);
montee=sortrows(montee);
montee=transpose(montee);

descente=transpose(descente);
descente=sortrows(descente);
descente=transpose(descente);

%calcul de la montée totale et la descente totale
for i=1:size(montee,2)

mtot=mtot+montee(3,i);
end

for i=1:size(descente,2)
dtot=dtot+descente(3,i);
end

%affichage des résultats
axes(handles.axes2);
positifs=plot(montee(4,:),montee(2);),
holdon
negatifs=plot(descente(4,:),descente]2,:),

set(handles.p&gring,size(montee,2));
set(handles.n&iring,size(descente,2));
set(handles.spas;ing,mtot);
set(handles.snegying,dtot);
setappdata(handles.figusslitspoghontee);
setappdata(handles.figuselitsneglescente);
setappdata(handles.figupeppsitifs);
setappdata(handles.figurelnegatifs);

% --- Executes on button press in histogramme.
functionhistogramme_ Callback(hObject, eventdata,
handles)

% hObject handle to histogramme (see GCBO)

% eventdata reservetb be defined in a future

verson of MATLAB

% handles structure with handles and user data (see
GUIDATA)

%données
montee=getappdata(handles.figiz@dispok'
descente=getappdata(handles.figsaeisne)y’
Seuill = get(handles.Sguing);
seuil=str2double(Seuill);

%Montéemaximale et descente minimale
maxim=max(montee(3,:));
minid=-min(descente(3,:));

pas=0.01,;

L=seuil;
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% vecteurs d'entrées
X=montee(3,:);
Y=abs(descente(3,:));
% pas
binsm=L:pas:maxim;
binsd=L:pas:minid;

% histogramme de fréquence
[ym, xm] = hist(X, binsm);
[yd,xd]=hist(Y,binsd);

% affichage
figure
subplot(1,2,1);
hm=bar(xm, ym);
title sautsspositifs
subplot(1,2,2);
hd=bar(xd, yd);
title sautsnégatifs

%exporter les résultats sous excel

histm=table(xm',ym");
histd=table(xd',yd");
filename=zhistogramme.xjs'

writetable(histm,filenaniteangg’A15); % sauts

positifs

writetable(histd,filenanteanggD15); %sauts

négatifs

% --- Executes on button press in ecartype.
functionecartype_Callback(hObject, eventdata,

handles)
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% hObject handle to ecartype (see GCBO)

% eventdata reservetb be defined in a future

version of MATLAB

% handles structure with handles and user data (see
GUIDATA)

%données

k=1,
signal=getappddtandles.figurétatricesigndy’
n=getappdata(handles.figurel),

%calcul de l'ecart type

for i=1:5000:n
ecartype(k)= std(signal(3,i:i+4999));
k=k+1,;

end

%affichage des résultats
figure
stem(1:5000:n,ecartype);
title ecartype
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ANNEXE B : Programme du modele thermiqueésolu par différences
finies sous Matlab
Fonction de calcul de température

dTemp=(Pcond+Pconv++PCN+Pj)*dt_div_Cad¥;
function[T, TT]=CalcT(Vchauf,h,r,Rho,k,a, Cvol, dx, variation température

N, TO) Tn(x)=T(x)+dTemp% nouvelle température
R(X)=R_element/(B*(Tn(x}20));% Nouvelle

C=k/Cvol: % Cte de I'eq da chaleur résistance élément
dT/dt=C.d2T/dT2, en m2/s end o
dt=0.45*Cvol*dx*dx/k% pas de temps, afin qu'il T=Tn; % mise a jour tableau des T
respecte CFL(CouraRtiedrichs_ewy): C*dt/dx/dx Rtot=sum(R)? résistance dendrite
doit étre <0.5 pour convergence :;Vﬁ?auf/Rtot; % courant, loi d'ohm
if k==0 ="l

dt=0.45*Cvol*dx*dx/0.1; TT())=max(T);
end end
$=3.1415*r2% section, m2 max(TT)
Cdx=Cvol*S*dx;% capacalo volume, J/K %subplot(2,1,1);
surf=2*3.1415*r*dx%% surf ext 1 élément, m2 %plot(T);
Tau=Cdx/h/surf; % Cte de temps, s %subplot(2,1,2);

%plot(TT);

% Initialisation des tableaux
T=zeros(1,N)% températures
R=zeros(1,N)¥ résistances éléments

ODFUR G-H[SORUDWLRQ GHV SDUDPqW

for x=1:N Convedion

T(X)=T0;

R(x)=Rho/(%ta*(T020))*dx/S; ValDef;
end h=[200 500 1000 2000 4000 8000];
Tn=T; % copie tableau des tempé Th=[0 X]’;
Rtot=sum(R)% résistance dendrite Tmax=zeros(size(h,2), size(Vchauf,2));
I=Vchauf/Rtot; % courant, loi d'ohm for i=1:size(h")
imax=200000% nb itérations for j=1:size(Vchauf,2)
tmax=imax*dt; % durée, doit étre > 3 ou 4x Cte de [T, TT]=CalcT(Vchauf(j),h(i),r,Rho,k,a, Cvol, dx,
temps N, TO);
TT=zeros(1,imaxypo init tableau des Tmax en Tmax(i,j)=max(TT);
fonction du temps subplot(2,1,1);

plot(T);

% calculs constantes permettant de diminuer temps hold on
calculs: subplot(2,1,2);
K_S_dx=k*S/dx; plot(TT);
h_surf=h*surf; holdon
Stef_surf=5.78*surf; % 5.7e8 = Cte de Stefan if j==
dt_div_Cdx=dt/Cdx; Th=[Th [h(i)) T]'T;
R_element=Rho*dx/S; end
T_K_4=(T0+273)"4; end
12=I*1; end

%subplot(3,1,3);

for i=1:imax% boucle temps %plot(h, Tmax,"™");

for x=2:(N-1) % boucle distance Yh=[[0 Vchauf]' [h* Tmax]]

Pcond=K_S_dx*(T(L)+T(x+1)2*T(x));%

puissance conduction (>0 si entrant) Coefficient thermique
Pconv=h_surf*(T(xJT0); % puissance

convection (<0 car sortant) ValDef;
T4=T(x)+273; a=[0-0.001-0.003-0.006];
T4=T4*T4;% puissance 2 Ta=[0 X]';
T4=T4*T4;% puissancé Tmax=zeros(size(a,2), size(Vchauf,2));
PCN=-Stef surf*(T4T_K_4)% puissance ray. fori=1:size(a")

corps noir (<0 car sortant ) for j=1:size(Vchauf,2)
Pj=R(x)*12;% puissance effet joule [T, TT]=CalcT(Vchauf(j),h,r,Rho,k,a(i), Cvol, dx,

N, TO);
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Tmax(i,j)=max(TT); plot(TT);
subplot(3,1,1); holdon
plot(T); if j==2
holdon Tr=[Tr [r(i)) T];
subplot(3,1,2); end
plot(TT); end
holdon % subplot(3,1,3);
if j==2 % plot(p, Tmax,*");
Ta=[Ta [a(i) T]T; end
end Yr=[[0 Vchauf]' [r' Tmax]']
end
end Résistivité

%subplot(3,1,3);
Ya=[[0 Vchauf]' [a' Tmax]]

figure: ValDef;
plot(a’TmaS(*')' Rho=[0.1 56 2e2 1e2 5e3 2e3 1e3 5e4];
' e TRho=[0 X]’;
. Tmax=zeros(size(Rho,2), size(Vchauf,2));
Conduction for i=1:size(Rho")
for j=1:size(Vchauf,2)
ValDef; [T, TT]=CalcT(Vchauf(j),h,r,Rho(i),k,a, Cvol, dx,
k=[0 1 5 10 25 50 100 200 300 500]; N, TO);
Tk=[0 X]’; Tmax(i,j)= max(TT);
Tmax=zeros(size(k,2), size(Vchauf,2)); subplot(3,1,1);
for i=1:size(k") plot(T);
for j=1:size(Vchauf,2) hold on

[T, TT]=CalcT(Vchauf(j),h,r,Rhok(i),a, Cwix, subplot(3,1,2);
N, TO); plot(TT);

%Tmax=[Tmax T(N/2)]; holdon

Tmax(i,j)=T(N/2); if j==2

subplot(3,1,1); TRho=[TRho [Rho(i) T]7;

plot(T); end

holdon end

subplot(3,1,2); end

plot(TT); subplot(3,1,3);

holdon plot(Rho,Tmaxy);

if j==2 YRho=[[0 Vchauf]' [Rho' Tmax]']

Tk=[Tk [k() T]T;
end
end

end

%subplot(3,1,3);

Yk=[[0 Vchauf]' [k Tmax]"]
figure;

plot(k,Tmax);

Rayon

ValDef;
r=[2e-9 5e9 10e9 20e9 50€9];
Tr=[0 X];
clf;
Tmax=zeros(size(r,2), size(Vchauf,2));
for i=1:size(r")
for j=1:size(Vchauf,2)
[T, TT]=CalcT(Vchauf(j),h,r(i),Rho,k,a, Cvol, dx,
N, TO);
Tmax(i,j)=max(TT);
subplot(2,1,1);
plot(T);
holdon
subplot(2,1,2);
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ANNEXE C: Résultats des pofils de température défing par le modele
thermique

Figure C.0-1: Evolution de la température le long du pont de suies suspendu entre deux electrodes positionnées a 0 pm
et20—P SRXU GLIIpUHQWHY YDOHXUV GH FRHIILFLHQW GH WHPSpUDWXUFL

Figure C.0-2: Evolution de la température le long du pont de suies suspendu entre deux electrodes positionnées a 0 um
et 20um pour différentes valeurs de coefficient de convection hc pour une tension de 30 V.
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Figure C.0-3: Evolution de la température le long du pont de suies suspendu entre deux electrodes positionnées a 0 um
et 20um pour différentes valeurs de rayon des ponts pour une tension de 30 V.

Figure C.0-4 : Evolution de la température le long du pont de suies suspendu entre deux electrodes positionnées a 0 um
et 20um pour différentes valeurs de résistivité pour une tension de 30 V.
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ANNEXE D

Programme Matlab de la réponsetemporelle a un

échelon avec prise en compte de la destructiodes pontssans champ

électrique

cla; clf; % efface

k=1; % Cte de création

h=10;% Cte de destruction

t=0:0.1:10;

rep=t';

% Calculs FdTaits avec MuPad, voir fichier

% d=2

disp(d=2:);

nume=k*k/(2*k*h+k*k); % numérateur fonction de
transfert (FDT)

deno=[1/(2*k*h+k*k) (h+2*k)/(2*k*h+k*k) 1]
dénominateur

roots(denoYs racines du dénominateur = poles de la
FDT (oscillant amorti si partie imaginaire non nulle)
sys=tflume,denoyo sys = FDT

[Wn,zeta] = damp(sy®) pulsations réduites et
"damp" (oscillant amorti si entre O et 1
dcgain(sys)

y=step(sys,t)% réponse a un échelon

rep=[rep y];

plot(t.y);

holdon

% d=3

disp(d=3:);
nume=k*k*k/(k*k*k+3*h*k*k);
deno=[1/(k*k*k+3*h*k*k)
(h+3*k)/(k*k*k+3*h*k*k)
(3*h*k+3*k*k)/(k*k*k+3*h*k*k) 1];
roots(deno)

sys=tf(nume,deno);

[Wn,zeta] = damp(sys)
dcgain(sys)

y=step(sys,t)% réponse a un échelon
rep=[rep y];

plot(t,y);

holdon

% d=4

disp(d=4:);

X=k"N4+4*h*k"3;

nume=k"4/x;

deno=[1/x (h+4*k)/x (6*k"2+4*h*k)/x
(4*k"3+6*h*k"2)/x 1];

roots(deno)

sys=tf(nume,deno);

[Wn,zeta] = damp(sys)

dcgain(sys)

y=step(sys,t)% réponse a un échelon
rep=[rep y];

plot(t,y);

holdon

% d=5
disp(d=5:);
x=k"5+5*n*k"4;
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nume=k"5/x;

deno=[1/x (h+5*k)/x (10*k"2+5*h*k)/x
(10*k"3+10*h*k"2)/x (5*k~4+10*h*k"3)/x 1];
roots(deno)

sys=tf(nume,deno);

[Wn,zeta] = damp(sys)

dcgain(sys)

y=step(sys,t)% réponse a un échelon
rep=[rep y];

plot(t,y);

holdon

% d=6

disp(d=6:);

x=k"6+6*h*k"5;

nume=k”6/x;% numérateur fonction de transfert
(FDT)

deno=[1/x (h+6*k)/x (15*k"2+6*h*Kk)/x
(20*k"3+15*h*k"2)/x (15*k~4+20*h*k"3)/x
(6*k"5+15*h*k"4)/x 1]% dénominateur
roots(denoYs racines du dénominateur = poles de la
FDT (oscillant amorti si partie integjre non nulle)
sys=tf(nume,dend}) sys = FDT

[Wn,zeta] = damp(sy¥) pulsations réduites et
"damp" (oscillant amorti si entre 0 et 1
dcgain(sys)

y=step(sys,t)% réponse a un échelon

rep=[rep y];

plot(t,y);

legend(=2'/d=3"d=4"'d=5"'d=6;
titte(Réponses a un échejpn'
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ANNEXE E : Programme Matlab de la réponse temporelle a un
échelon, avec prise en compte de la destruction des ponts avec champ

électrique
cla; clf; % efface Xx=625*k"5+1875*h*k"4;
k=1; % Cte de création nume=625*k"5/x;
h=10;% Cte de destruction deno=[24/x (24*h+274*Kk)/x (1125*k"2+274*h*Kk)/x
t=0:0.1:10; (2125*k"3+1125*h*k"2)/x
rep=t; (1875*k"4+2125*h*k"3)/x 1];
% Calculs FdT faits avec MuPad roots(deno)
% d=2 sys=tf(hume,deno);
disp(d=2:); [Wn,zeta] =damp(sys)
nume=2*k*k/(3*k*h+2*k*k);% numérateur dcgain(sys)
fonction de transfert (FDT) y=step(sys,t);
deno=[1/(3*k*h+2*k*k) (h+2*k)/(3*k*h+2*k*k) 1]; rep=[rep vI;
% dénominateur plot(t,y);

roots(denoYso racines du dénominateur = pbéles de la holdon
FDT (oscillant amorti si partie imaginaire non nulle)

sys=tf(nume,dend} sys = FDT % d=6

[Wn,zeta] = damp(sy®) pulsations réduites et disp(d=6:);

"damp" (oscillant amorti si entre O et 1 X=648*k"6+2268*h*k"5;

dcgain(sys) nume=648*k"6/x% numérateur fonction de

y=stef{sys,t);% réponse a un échelon transfert (FDT)

rep=[rep y]; deno=[10/x (10*h+147*Kk)/x (812*k"2+147*h*k)/x

plot(t,y); (2205*k”3+812*h*k"2)/x

holdon (3150*k"4+2205*h*k"3)/x
(2268*k"5+3150*h*k"4)/x 1Ho dénominateur

% d=3 roots(denoyo racines du dénominateur = pdles de la

disp(d=3:); FDT (oscillant amorti si partie imaginaire non nulle)

nume=9*k*k*k/(9*k*k*k+18*h*k*k); sys=tf(nume,d®);% sys = FDT

deno=[2/(9*k*k*k+18*h*k*k) [Wn,zeta] = damp(sy¥) pulsations réduites et

(2*h+11*K)/(9*k*k*k+18*h*k*k) "damp" (oscillant amorti si entre 0 et 1

(11*h*k+18*k*k)/(9*k*k*k+18*h*k*k) 1]; dcgain(sys)

roots(deno) y=step(sys,t);

sys=tf(nume,deno); rep=[rep v];

[Wn,zetaF damp(sys) plot(t,y);

dcgain(sys)

y=step(syst); legend@=2',d=3"d=4"'d=5"'d=6");

rep=[rep yJ; title(Réponses & un échejpn'

plot(t,y);

holdon

% d=4

disp(d=4:);

x=32*k"4+80*h*k"3;
nume=32*k"4/x;
deno=[3/x (3*h+25*k)/x (70*k"2+25*h*K)/x
(80*k"3+70*n*k"2)/x 1];
roots(deno)
sys=tf(nume,deno);
[Wn,zeta] = damp(sys)
dcgain(sys
y=step(sys,t);

rep=[rep y];

plot(t,y);

holdon

% d=5
disp(d=5:);
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Abstract :

Road transport contributes to a part of the particulate matter emissspesjadly in
big cities. Due to the negative effect of these pollutants on the human health and
environment, more and more stringent emission standards for automotive are applied. These
emissions are now limited in number of particles per kilometer andighiele need to
indicate when there is some failure of the systems of depollution (OBBBdard
diagnostic).

Resistive sensors have shown good results to measure soot particles mass
concentration. They have advantage of being a simple and robust taphtioht can be
easily manufactured at a cheap price. The sensor principle consists of conductance
measurement between two platinum electrodes. Conductance increases with soot deposition.

This work aims to define the key parameters that affect the seresmense. Three
particles flow with different particles size distributions (centered at 90, 70 and 50 nm) were
used and characterized. A fourth flow was used to see the impact of a lower mass
concentration. The sensor response exposed to these diffenest\vias studied. It was
shown that the sensor sensibility and response times are optimal for a given polarization
voltage between the electrodes whose value depends on the size distribution. This
phenomenon was explained by the different electrical ptiegeof the soot particles and
modeled by equilibrium of soot accumulation and their combustion by Joule heating that
permitting to simulate the sensor temporal response.
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Résumé :

/IH WUDQVSRUW URXWLHU HVW UHVSRQVDEOH GTXQH SDUW
dans les grandes aggloratons. Cellexi ayant des répercussions graves sur la santé
KXPDLQH HW OfHQYLURQQHPHQW GHV QRUPHV GfpPLVVLR
sont mises en place. Des limites en nombre de particules sont imposées et une obligation de
connaitre fpWDW GH VDQWp GHUDRWHPHUHDWGCEHHSRNW GIpFKDSSH
entrée en vigueur (GBoard Diagnostic OBD).

Les capteurs résistifs ont montré de bons résultats pour la mesure de la concentration
PDVVLTXH GHV SDUWLHXGHMHW WRIQPVS COHID Y CPHWDMUH HQ ° X
onéreux. Le principe de fonctionnement du capteur est basé sur la mesure de la conductance
entre des électrodes de platine. Gellaugmente avec le dépot de suies.

/ITREMHFWLI GH FH Mdelpanebildalé@iminkries pataried®y clés qui affectent

la réponse du capteur. Trois flux de suies présentant des distributions en taille différentes
(centrées vers 90, 70 et 50 nm) ont été sélectionnés et caractérisés. Un quatrieme flux de suies
apermL,V GIDSSUpKHQGHU OYLPSDFW GTXQH FRQFHQWUDWLF
capteur a ces différents flux de suies a été étudiée. Nous avons montré que la sensibilité et le
temps de réponse du capteur sont optimaux pour une tension de polarisatiéa elotne les

deux électrodes dont la valeur dépend de la distribution en taille des suies. Ce phénomene a
ete expliqué par les propriétés électriques différentes des suies et modélisé par un équilibre
entre accumulation et combustion par effet Joule dies sliéposées permettant de simuler la

réponse temporelle du capteur.



