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RESUME

Les propriétés électriques des aérosols influencent fortement leur transport et leur dépdt dans
une enceinte. En présence de petits ions bipolaires, on considére généralement que leur charge
électrique est globalement nulle. Or plusieurs théories montrent que ce n'est pas le cas dans les milieux
fortement ionisés, ou bien d'aérosols radioactifs. De telles situations peuvent étre rencontrées dans
I'hypothése d'un accident grave touchant une installation nucléaire. Dans le cadre des études de slreté
menées a I'lPSN, notre objectif est d'étudier les propriétés électriques des aérosols en milieu fortement
ionisé, ainsi que celles des aérosols radioactifs artificiels, afin de valider les théories existantes. Pour
cela, nous avons réalise un dispositif expérimental permettant de mesurer la distribution des charges
électriques d'un aérosol non radioactif soumis & une forte irradiation gamma, de I'ordre de 10* Gy/h.
Notre dispositif permet également d'étudier lesions produits dans un tel milieu. Nos résultats montrent
une variation de la charge éectrique de I'aérosol en milieu fortement ionisé. Elle augmente
(algébriquement) avec la dose de rayonnement recue. Nous relions cette variation a celle des ions
présents dans le gaz, ceci conformément aux modéles théoriques, bien qu'ils surestiment |égerement
nos résultats. Dans le cas des aérosols radioactifs, nous avons concu et réalisé un dispositif
expérimental original, permettant d'étudier la distribution des charges électriques d'aérosols de **'Cs.
Nos résultats montrent que la charge électrique dépend fortement des conditions d'évolution dans une
enceinte. En effet, nous mettons en évidence un auto-chargement important lorsque les particules
radioactives sont échantillonnées dans un milieu non “infini". Nos résultats sont qualitativement en
accord avec le modéle théorique, qui néanmoins, sous-estime notablement I'auto-chargement, du fait
des effets de paroi qui ne sont pas pris en compte.

Mots clés

Aérosol, lon, Charge éectrique, Diffusion,
Radioactif, Irradiation, Métrologie, Calcul numérique.

ABSTRACT

The electrical properties of aerosols greatly influence their transport and deposition in a
containment. In a bipolar ionic atmosphere, a neutral electric charge on aerosols is commonly
assumed. However, many studies report a different charge distribution in some situations, like highly
ionised atmosphere or in the case of radioactive aerosols. Such situations could arise from a
hypothetical accident in a nuclear power plant. Within the framework of safety studies which are
carried out at IPSN, our aims were the study of electrical properties of aerosols in highly ionised
atmosphere, and the study of artificial radioactive aerosols, in order to suggest experimental validation
of available theories. For this purpose, we designed an experimental device that allows us to measure
non-radioactive aerosol charge distribution under high gamma irradiation, up to 10" Gy/h. With our
experimental device we aso studied the properties of small ions in the medium. Our results show a
variation of the charge distribution in highly ionised atmosphere. The charge increases with the dose
of gammaray. We have related this variation with the one of the small ions in the gases, according to
theoretical prediction. However, the model overestimates slightly our experimental results. In the case
of the radioactive aerosols, we have designed an original experimental device, which allows us to
study the charge distribution of a **’Cs aerosol. Our results show that the electric charging of such
aerosols is strongly dependent on evolution parameters in a containment. So, our results underline a
great enhancement of self-charging of particles which are sampled in a confined medium. Our results
are qualitatively in agreement with the theoretical model; nevertheless the latter underestimates
appreciably the self-charging, owing to the fact that wall effects are not taken into account.

Key words

Aerosol, lon, Electric charging, Diffusion,
Radioactive, Irradiation, Measurement, Numerical simulation.
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Lettreslatines

a: longueur radiale du SMEC (m).

As: activité spécifique du matériau (Bq kg™).

B : mobilité dynamique de la particule (m 3™ IN 7).

C : capacité du condensateur (F).
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C. = Z C, : concentration totale de 'aérosol (m3).
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De : diamétre externe de I'é ectrode du condensateur (m).

D; : diametre interne de I'é ectrode du condensateur (m).
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f : fréquence de la céramique du générateur d'aérosols (7).
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| : nombre de paires d’ions crées par une désintégration radioactive aphaou béta.
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k : constante de Boltzmann.
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Q : nombre de petits ions susceptibles d'étre fixés sur I'aérosol (m™ s™).
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S surface caractéristique (m°).

T : température (K).

T, : taux de renouvellement (s™).
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Z - mobilité dectrique de la particule (m* V' s™).

L ettres Grecques

a : coefficient de recombinaison (m® s™).
B. : coefficients de fixation des petits ions positifs ou négatifs (m* s™).
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I : mobilités électriques des petits ions positifs ou négatifs m* V™' s™.
V : viscosité cinématique du fluide (m?® s™).
p : densité de charges (C m™).
Pg : Masse volumique du gaz (kg m?).
Pm : Masse volumique du matériau (kg m™).
0 : écart type de la distribution de charges (nombre de charges élémentaires).
Oe : section efficace de la particule (m?).
T : temps caractéristique du processus de charge de |'aérosol radioactif ().
T4 - temps de relaxation dynamique (s).
Tp : constante de temps du processus de diffusion (s).
Te : temps de mise al’ équilibre de la distribution des charges ()
T; . constante de temps caractéristique de lafixation des petitsions sur I'aérosol ().
T, : constante de temps du processus de recombinaison (S).
@ : débit de fluence (photons m? s).
@, : flux surfacique d ions positifs ou négatifs (m? s%)
¢ : flux d'ions sur la surface des particules (nombre de charges par seconde).
¢. : flux d'ions positifs ou négatifs sur la surface des particules
(nombre de charges par seconde).
w : nombre d'é ectrons secondaires émis par désintégration.
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INTRODUCTION

Les aérosols, omniprésents dans notre environnement, peuvent étre d'origine naturelle ou
artificielle. Parmi eux, certains sont radioactifs, c'est a dire qu'ils sont formés de matiere
contenant un ou plusieurs isotopes radioactifs.

Parmi les aérosols d'origine naturelle, on trouve principalement les descendants du radon,
qui depuis des temps immeémoriaux, émane du radium contenu dans la cro(te terrestre.

Les aérosols radioactifs d'origine artificielle sont apparus beaucoup plus récemment dans
I'atmosphére, quil sagisse des retombées des premieres explosions atomiques ou des regjets
des installations nucléaires civiles en cas d'incident ou d'accident ; le plus grave éant celui de
Tchernobyl en 1986. Toutefois, les aérosols radioactifs sont aussi présents dans les
installations nucléaires en fonctionnement normal tout au long du "cycle du combustible”. En
effet, on trouve de tels aérosols, depuis la mine d'uranium avec les poussiéres de minerai,
jusqu'aux usines de retraitement ou sont manipulés, avec des précautions appropriées, des
produits radioactifs susceptibles d'étre mis en suspension dans un gaz porteur. Enfin, les
aérosols radioactifs peuvent étre utilisés en laboratoire pour diverses applications, comme par
exemple en médecine nucléaire pour les études d'inhal ation.

Signalons que, généralement, les processus mécaniques ou thermiques qui conduisent ala
formation de ces aérosols entrainent un chargement électrique non négligeable des particules,
par exemple du fait des phénomenes de friction ou bien de I'induction éectrique, et qu'il est
nécessaire de bien connalitre les propriétés éectriques des aérosols pour mieux prévoir leur
comportement.

Les caractéristiques physiques d'un aérosol déterminent son évolution dans un milieu.
Ains les grosses particules (de dimensions supérieures a 1um) seront principalement
soumises a la pesanteur, tandis que les plus fines particules seront soumises a la diffusion.
Cependant, lorsque les particules sont éectriquement chargées, laforce éectrogtatique est souvent
prédominante et vainfluencer fortement leur comportement (Renoux et Boulaud, 1998).

En fait, les effets dectriques sur I'évolution d'un aérosol sont divers. Citons par exemple,
le transport des particules dans un champ éectrique (McMurry et Rader 1985, Clement et

Harrison 1996), leur dépdt par force image sur les surfaces, notamment dans les voies



respiratoires (Cohen et al., 1996) ou encore, la modification du processus de coagulation di
aux attractions et aux répulsions électrostatiques (Clement et al., 1995).

Pour réduire ces effets, on utilise généralement des sources radioactives scellées pour
produire des petits ions positifs et négatifs qui peuvent diffuser sur les particules et ainsi
"neutraliser" 1'aérosol. Dans ce cas, son état électrique est couramment décrit par une
distribution des charges électriques globalement neutre qui suit la loi de Boltzmann.
Cependant, il existe plusieurs situations ou la charge électrique globale de I'aérosol peut étre

tres différente de zéro, méme sil est en présence d'ions bipolaires.

Dans le cas ou le milieu est fortement ionisé, la différence entre les mobilités éectriques
des petits ions positifs et négatifs joue un réle déterminant pour la détermination de la
distribution des charges éectriques de I'aérosol. En effet, les ions négatifs ont une mobilité
plus importante que les positifs car ils sont généralement plus petits. En conséguence, la
distribution des charges électriques de I'aérosol est globalement négative. Ce fait est rapporté
par de nombreux auteurs (Gunn et Woesnner 1956, Bricard et al. 1965, Pourprix 1973).
Plusieurs théories, bien établies, sont disponibles dans la littérature. Toutefois, il n'existe pas
de validation compléte de celles-ci, notamment lorsque le milieu est trés fortement ionisé. Or
une telle situation est a envisager dans I'industrie nucléaire, qu'il sagisse du fonctionnement
normal dans certain procédés ou dans I'hypothése d'une situation accidentelle a I'intérieur
d'une installation.

Pour les aérosols radioactifs, le processus de chargement électrique est plus complexe.
Des petits ions bipolaires sont crées dans le milieu gazeux environnant par les rayonnements
radioactifs, ce qui contribue a la neutralisation des particules, mais il existe également un
auto-chargement électrique de ces particules lors de I'émission des éectrons béta ou des
noyaux alpha. Par ailleurs, I'émission d'un noyau alpha hors de la particule arrache un grand
nombre d'éectrons périphériques. En conséquence, la distribution des charges électriques d'un

aérosol radioactif peut étre fortement décal ée vers des valeurs positives (Y eh, 1976).



Comme nous pouvons le constater, la prise en compte de tous ces mécanismes est
complexe. A I'heure actuelle, suite aux travaux de Clement et Harrison (1992), nous disposons
d'une approche théorique relativement compléte du processus de chargement électrique des
aérosols radioactifs. A partir de leur théorie, ces auteurs ont montré que les propriétés
électriques spécifiques des aérosols radioactifs peuvent considérablement influencer leur
évolution dans une enceinte, et en conséquence les transferts de contamination. Citons par
exemple, la coagulation de |'aérosol radioactif (Clement et al., 1995) et donc sa sedimentation
ou bien, dans certaines situations, le dépbt des particules sous l'action d'un champ
électrostatique (Clement et Harrison, 2000).

En revanche, il n'existe pratiquement pas de données expé&imentales sur la charge
électrique des aérosols radioactifs. Néanmoins, les deux expériences de Yeh et al. (1976 et
1978) ont permis de mettre clairement en évidence |'auto-chargement de ces aérosols.
Cependant leurs résultats expérimentaux ne permettent pas de valider de fagon certaine le
modél e établi par Clement et Harrison (1992).

Dans l'industrie nucléaire, les propriétés éectriques de ces aérosols ne sont généralement
pas prises en compte pour évaluer les transferts de contamination dans I'hypothése d'une
situation d'accident a I'intérieur d'une installation, notamment dans les éudes de sireté des
réacteurs nucléaires (Loyalka 1983, Clement et Harrison 1990). Par ailleurs, il existe des
expériences a échelles réduites sur la caractérisation de la phase d'aérosols radioactifs issus
des produits de fission relachés lors d'une séquence accidentelle grave dans un réacteur
nucléaire. Elles montrent que les dépbts d'aérosols radioactifs dans I'enceinte de confinement
sont mal estimés par les modéles théoriques. A partir de ce constat, I'hypothese d'effets
électrostatiques importants liés a la charge électrique des aérosols radioactifs, est envisagée
(Layly, 1998). Il existe donc, dans l'industrie nucléaire, un besoin d'une connaissance précise
des propriétés électriques des aérosol s radioactifs.

Toutes ces constatations sont a l'origine de notre travail. Il sagit pour nous, d'une part,
d'étudier expé&rimentalement les milieux fortement ionisés et I'éat de charge éectrique des
aérosols dans une telle situation, d'autre part, d'éudier les propriétés éectriques des aérosols
radioactifs artificiels, notamment de facon expérimentale pour permettre de qualifier les

model es théoriques existants.



Pour cela, dans un premier chapitre, nous décrivons les différentes théories permettant de
modédliser, dune part, I'état de charge électrique des aérosols non radioactifs en présence
d'ions bipolaires, d'autre part celui des aérosols radioactifs. || sagit également de comprendre
et dexpliquer les écarts existant entre les résultats expérimentaux disponibles dans la
littérature et les modéles théoriques. Enfin, nous recherchons les différents paramétres
influents a étudier expérimentalement pour qualifier les différents modéles, dans le cas des
aérosols non radioactifs en milieu fortement ioniseé et dans le cas des aérosols radioactifs
artificiels.

Ceci nous conduit alors, dans un deuxiéme chapitre, a étudier les propriétés des ions créés
dans l'air sous l'action d'un rayonnement radioactif, notamment dans le cas d'une forte
irradiation. Pour cela, nous réaisons un dispositif expérimental spécifique, et nous
recherchons, puis étudions les différentes situations ou ces propriétés varient et sont
susceptibles d'entrainer une modification importante de |'état de charge électrique de I'aérosol.

Dans le troisiéme chapitre, nous réalisons un dispositif expérimental pour mesurer la
charge électrique des aérosols. Nous couplons également celui-ci avec notre dispositif
expérimental de mesure desions. Le systeme ains réalisé permet de controler I'ensemble des
paramétres agissant sur la charge éectriqgue des aérosols. Nous adaptons ensuite notre
systéme pour étudier la charge éectrique des aérosols en milieu ionisé par une forte
irradiation gamma.

Le quatrieme chapitre décrit notre étude sur la charge électrique des aérosols
radioactifs artificiels. Nous expliguons les contraintes expérimentales d'une telle étude,
puis nous détaillons la conception et la réalisation de notre dispositif expérimental
original, ainsi que le développement spécifique des techniques instrumentales mises en
cauvre. Nous validons ensuite notre dispositif et nous réalisons son confinement en boite a
gants. Tout ceci nous permet d'étudier la charge électrique d'un aérosol radioactif de **'Cs
émetteur béta, et de comparer nos données expérimentales avec le modéle théorique de
Clement et Harrison (1992).



CHAPITRE |

LESPROPRIETESELECTRIQUESDESAEROSOLS

I. Introduction

La charge éectrique portée par les particules d’ un aérosol est un parameétre important, car
elle peut fortement influencer son évolution. En effet, les forces électrostatiques sont souvent
largement supérieures aux autres forces exercées sur les particules. Or la plupart des aérosols
d origines naturelle ou artificielle sont éectriguement chargés, les mécanismes de chargement
étant tres diversifiés. On peut citer, par exemple : la friction, la pulvérisation, la diffusion
d’ions, I’ émission thermo-ionique ou photoélectrique ou bien I’ émission de fragments chargés
dans |e cas des aérosols radioactifs.

Nous étudierons particulierement deux situations dans lesgquelles la diffusion des petits
ions positifs et négatifs conditionne la charge électrique des aérosols. Le premier cas concerne
I’état de charge électrique des aérosols en milieu fortement ionisé, le deuxiéme, I’ état de
charge des agrosols radioactifs artificiels. Dans ces deux cas, les propriétés des petits ions
présents dans le gaz vont jouer un réle important, et leur éude est indissociable de celle des
charges électriques portées par les particules d aérosols. C'est pourquoi, nous consacrons

également une partie de ce chapitre al’ étude des petitsions.
I1. Lamobilité des particules
[1.1. La mobilité dynamique
La mohilité dynamique des particules est un parametre permettant de caractériser le
mouvement d’un agrosol soumis a un champ de forces extérieures. Ce parametre est utilisé

lorsgue la vitesse de la particule est proportionnelle a la force qui agit sur €elle, suivant la
relation :



V, =B[F, (1.1)
ol V, représente la vitesse de la particule en m s*, B la mobilité dynamique de la

particule expriméeen m3™ N~ et Flaforceen N.

La mobilité dynamique est couramment utilisée pour caractériser la sédimentation
d un aérosol dans une enceinte. En effet, lorsque les particules sont soumises a la force de
pesanteur, elles atteignent rapidement une vitesse limite de chute dans le gaz. Pour un nombre
de Reynold faible (Re<1), en utilisant laloi de Stokes, I’ expression de la mobilité dynamique

est lasuivante :

B=— Y avec Cu=1+Kn [f1142+0,558@xp(-0,999/Kn)),  (1.2)
3nilj, (Dp
ou Cu représente le coefficient de correction de Cuningham, L, la viscosité dynamique
du fluide (1,=1,832x10° Pal$ pour I'air dans les conditions STP), Dp le diamétre de la

particule (m) et Kn le nombre de Knudsen.

Le nombre de Knudsen est défini par le rapport entre le libre parcours moyen des
molécules du gaz et le rayon des particules. Ce nombre permet de caractériser le régime

continu ou moléculaire des interactions entre le gaz et les particul es.

[1.2. La mobilité électrique

La mobilité éectrique est utilisée pour caractériser le mouvement d’un ion ou d une
particule chargée dans un champ éectrique. La vitesse de dérive de la particule dans le champ

électrique est donnée par larelation :

j[&[Cu

V,=Z[E avec Z= @B, soit Z=————,
3, [Dp

(13)

ol V,, représente la vitesse de la particule (m s™), Z sa mobilité éectrique (m? V*s™), E
le champ édectrique (V m™), j le nombre de charges éémentaires portées par la particule et e

lacharge élémentaire (1,6x10™"° C).



Généralement, nous |'avons dit, les forces d’ origines éectriques sont bien supérieures aux
forces de pesanteur, de diffusion ou bien de thermophorese. Le tableau 1.1 montre
I’importance de la force électrique par rapport a la sédimentation d' un aérosol. Nous avons
calculé pour chaque diameétre de particule, lavitesse limite de chute dans |1’ air (V) ainsi quele
nombre de charges éectriques nécessaire pour obtenir la méme vitesse dans un champ
électrique égal 4120 V m™, puis dans un champ électrique égal 2300 kV m™. Dans ce calcul,
la particule est supposée sphérique et de densité unité, les conditions de pression et de
température sont standard (STP: P=1013 hPa, T=293,15°K). Les valeurs des champs
électriques utilisées sont des moyennes respectives du champ éectrique terrestre par beau
temps au niveau du sol, ou du champ éectrique de rupture rencontré pendant un orage
(Chalmers, 1967).

Tableau 1.1 - Comparaison des effets dynamiques et électriques.

1 Nombre de char ges élémentaires (€)
Dp (um) Vs(ms™)  zZ(m?V?ts?

120V m? 300kV m*
0,01 3,7810° 943108 3,310% 1,310°
0,1 8,71107 27110°% 2710% 1,110*
0,5 1,00 10° 25010° 33,3 1,3102
1 351107 1,1010° 267 1,110%
2 1,31 10% 5,07 10° 21510° 8,610*
10 0,31 10? 957 10 267 10° 1,110

I11. Elémentsthéoriques sur les propriétés desions

I11.1. La classification desions

Généralement, les ions sont classés dans plusieurs catégories suivant leur dimension.
Ces différentes catégories sont également le reflet des différents modes de formation des ions
dans I’atmosphére. Israél (1957) propose une classification détaillée des ions suivant leur
mobilité électrique. Dans son ouvrage, I’ auteur distingue les 5 catégories suivantes : les petits
ions, les petits ions intermédiaires, les gros ions intermédiaires, les ions de Langevin et les



ultra gros ions. Cependant dans le cadre de notre étude et par analogie avec d autres auteurs
(Whitby et Liu, 1966), nous distinguerons seulement deux catégories d'ions : les petits ions et
les particules chargées. Afin de marquer cette distinction, nous utiliserons par la suite la lettre
M pour désigner la mobilité éectrique des petitsions.

1.1.1. Les petitsions

Les petits ions sont constitués par des molécules ou des agrégats moléculaires portant
une seule charge et dont la mobilité dectrique est supérieure & 0,1x10* m?V*s*. Cette
limite de mobilité correspond & un diamétre d environ 1,5x10° m. Ces petits ions sont
eégalement appelés petits ions primaires, car ils sont formés par excitation des molécules
gazeuses (Bricard, 1977). Plusieurs auteurs ont étudié en détail les mécanismes de formation
des petitsions positifs et négatifs (Loeb 1961, Mohnen 1974, Bricard et al. 1977).

Les ions positifs se forment lorsqu’ un électron est arraché d’ une molécule tandis que
les ions négatifs résultent de la diffusion d'éectrons libres sur des molécules neutres, qui ont
des affinités électronégatives. Lataille et la mobilité des ions peuvent évoluer en fonction des
conditions environnantes (Juan, 1965), par exemple, la nature du gaz porteur, la présence de
vapeur d eau ou bien la présence d’ impuretés gazeuses (Bricard et al., 1972).

Il existe de nombreux travaux sur I’ étude de la mobilité des petitsions dans |’ air
(Loeb 1961, Bricard et al. 1970, Krien 1974, Ungethim 1974, Cabane et al. 1976).
Mohnen en 1974 a synthétisé les différents résultats obtenus dans les études
expérimentales disponibles dans la littérature a cette date. Ces études mettent en
evidence une différence entre les propriétés des ions créés dans |’atmosphére sous
I’ action de la radioactivité naturelle et des rayonnements cosmiques, et celles des ions
créés en laboratoire dans de I'air pur sous |’ action d’un rayonnement ionisant. Dans le
cas des petits ions créés dans |I’atmosphere, la mobilité moyenne des ions positifs est
H:=1,14x10* m? V' s? et celle des ions négatifs est p.=1,25x10*m? V*s?, dans le cas
des ions produits dans de I'air "pur" les mobilités moyennes sont respectivement
H+=1,33x10* m? Vs pour les ions positifs et p.=1,84x10* m?V™*s? pour les ions

négatifs.



Le coefficient de diffusion d'un ion peut étre déterminé a partir de sa mobilité
électrique, en utilisant larelation d Einstein :

D=pkId/je, (1.9
oll D représente le coefficient de diffusion (m? s%), p la mobilité électrique de I'ion
(m?V1s?), T la température (K), k la constante de Boltzmann (k=1,38x102% J K%, j le

nombre de charges élémentaires portées par I'ion et e la charge é émentaire.
I1.1.2.  Lesparticules chargées

Si on se référe ala classification d' Israél (1957), les grosions ou lesions de Langevin
sont en fait des particules chargées dont la mobilité est inférieure 80,001x10* m? V*s™. Ces
particules chargées naissent de la collision entre les petits ions et les particules neutres
présentes dans le gaz. Le domaine de mobilité intermédiaire comprend des ions dont la
mobilité dépend de I’humidité (Chalmers, 1967), de la formation de clusters (Bricard, 1977)
ou bien de I’ agglomération avec d autres molécules (Huertas 1972, Krien 1974).

[11.2. Les méthodes de productions des petitsions
[11.2.1.  Lesrayonnements ionisants

Dans I’air, la méthode la plus commune pour créer des petits ions positifs et négatifs
est |'utilisation de sources radioactives. En effet, lors d’'une désintégration o, 3 ou y le
transfert d' énergie du rayonnement dans le gaz, permet |’ ionisation d’ un nombre considérable
de molécules. L’énergie absorbée pour créer une paire d’ions correspond au potentiel
d’ionisation des molécules. Dans I’ air, ce potentiel est environ w;=35,5 eV pour les émissions

o et wi=34 eV pour les émissions 3 (Knoll, 1989).



* Lerayonnement alpha

Les parcours des rayonnements alpha dans |'air sont trés faibles (quelques
centimétres), plusieurs relations donnent le parcours du rayonnement alpha en fonction de
son énergie. Morgan et Turner (1967) proposent les relations suivantes pour les conditions
standard de pression et de température :

R, =0,56[E, pour E, <4Mev,

(1.5
R, =1,24[E, -2,62 pour 4<E, <8Mev ,

ou Ry représente le parcours du noyau d’hélium dans I'air (cm) et E; I'énergie du
rayonnement (Mev).

On trouve également (Pannetier, 1982) larelation empirique suivante :

R, =0,32[E** . (1.6)

La production desions varie le long de la trgjectoire des émissions a. Cependant, nous
pouvons estimer I'ionisation spécifique globale lors d'une désintégration en utilisant la
relation suivante :

I=E /w, , (1.7)

ou | représente le nombre de paires d'ions créées pendant une désintégration (p.i./dés),
Ei I’ énergie du rayonnement (eV) et w; le potentiel d’ionisation de I’air pour les émetteurs o
(w;=35,5¢eV).

* Lerayonnement béta

Le processus d’ionisation de I'air par les émetteurs béta est plus complexe que celui
des émetteurs apha. En effet, les émissions béta ne sont pas mono-énergétiques, maisil existe
un spectre d’ énergie des émissions pour chague radioélément. Le parcours des électrons béta
est également plus complexe que celui des apha, I’ électron étant dévié de sa trgectoire lors

des chocs avec les molécules du gaz.
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Le parcours du rayonnement béta est caractérisé par le coefficient d absorption

linéaire U, définit par :

W, =170, [En® (1.8)
oll [, représente le coefficient o absorption linéaire (m™), Py la masse volumique du

gaz (kg m™) et Ena " énergie maximale du rayonnement (Mev).

Leflux d électrons a une distance x de la source est alors déterminé par larelation :

d(x) = ¢, Lexp(—, X) , (1.9)
ol ¢ représente le flux d’ électrons en un point (M2 3™), ¢o leflux alasource et x la

distance entre le point et la source (m).

Il existe des relations empiriques permettant de déterminer le parcours maximal d'un
rayonnement béta. Nous citerons ici les expressions du parcours correspondant a une
atténuation d' un facteur 10° du flux d’ éectrons, le parcours des électrons dans la matiére étant

exprimé en masse par unité de surface (kg m®) (Pannetier, 1982) :

R, =4[E;> pour Enx<0,8Mev,
Ry =54lE, , ~16 pour Emx>0,8Mev, (1.10)

ou Rg représente le parcours de I’ électron (kg m?), défini par le produit de |'épaisseur

du milieu par sa masse volumique et Eqx« |’ énergie maximale du rayonnement béta (Mev).

Pendant le parcours d' un éectron béta dans un matériau, il peut céder son énergie par
I'ionisation des molécules rencontrées ou bien par la création d’ un rayonnement de freinage.
Le transfert d’énergie par rayonnement de freinage entraine la production de photons, ce
phénomeéne étant négligeable pour des électrons de faibles énergies (Ei<1 Mev) ou pour les

matériaux de faibles nombres atomiques (Kaplan, 1963).
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Par ailleurs, comme le spectre d énergie des émetteurs béta est continu, nous devons
utiliser une valeur moyenne de |’énergie des émissions béta afin de pouvoir calculer le
nombre moyen de paires d'ions créées a chague desintégration (I). Si on néglige la perte
d énergie par rayonnement de freinage, |'énergie moyenne disponible E; (eV) pour
I"ionisation du matériau est définie par larelation (Morgan et Turner, 1967) :

E O-E,_ , (1.12)

ou Enax représente I’ énergie maximale du spectre d’ émission du radioélément (eV).

Le nombre moyen de paires d'ions créées a chague désintégration est donc :

I=E /w, , (1.12)

ou w; est le potentiel d’ionisation del’air pour les émetteurs béta (w;=34 eV).

* Lerayonnement gamma

Le processus d’'ionisation de I’air par un rayonnement gamma est lui aussi complexe.
En effet, le rayonnement gamma est indirectement ionisant : les photons incidents vont
produire des éectrons énergétiques capables d’ioniser le milieu. Il existe 3 principaux types
d'interactions entre les photons incidents et la matiére : I'effet photo-électrique, I’ effet
Compton et la création de paires. Selon |’énergie du rayonnement incident et le numeéro
atomique du matériau, un des trois effets peut prédominer les interactions.

Il est possible de définir de facon analogue aux émetteurs béta un coefficient
d absorption linéaire (15). Cependant, I’ expression d’un tel coefficient est complexe car il faut
tenir compte de I'importance relative des trois types d'interactions. De plus, le cacul
analytique de la production d'ions dans le milieu nécessite la connaissance du spectre
d énergie des électrons qui sont émis lors des différentes interactions. Dans ces conditions,
I”évaluation de la production d’'ions dans un gaz sous I’ action d’un rayonnement gamma est

difficile, et nécessite |’ utilisation d’un logiciel de calcul de débit de dose.
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Des logiciels permettent généralement d’ établir une configuration de I’irradiation, et
de calculer la quantité d’ énergie cédée dans le milieu par unité de masse, en fonction des
caractéristiques de la source irradiante. Nous pouvons citer, par exemple, le logiciel
"MicroShield” que nous utilisons pour le dimensionnement d’ une partie de nos expériences
(Negin et Worku, 1993).

L’ unité de dose est le Gray (Gy) correspondant & des Jikg™. Toutefois, afin de
calculer le taux d'ionisation dans un gaz, il est plus commode d’ utiliser une ancienne unité
historique appelée Roentgen (R). Cette unité représente la quantité de charges électriques
positives ou négatives produites par unité de masse (1 R=2,58x10* Ckg™) (Knoll, 1989).

La correspondance entre le Gray et le Roentgen, s'exprime a I'aide de la relation
suivante: 1 Clkg™ « 33,8 Gy. L’intensité d’ionisation dans Iair 1, (p.i. m® s™) en fonction

du débit de dose Dd (Gy th™) s exprime donc &I’ aide de larelation :

l, = Py
" 338[16x107 (3600

or pg=1,205 kg m® pour I'air dans les conditions STP d’ ou,

|, =6,189x10" [Dd. (1.13)

11.2.2. L’ effet couronne

L’utilisation des rayonnements ionisants permet seulement la production d'ions
bipolaires. En revanche, I’ effet couronne permet d’ obtenir des ions d’ une seule polarité et en
grande quantité (Whitby, 1961). Afin de produire un effet couronne, il faut éablir un champ
électrigue non uniforme, par exemple entre une pointe et un plan. Lorsque le champ électrique
dépasse une valeur critique, le comportement du gaz change : il devient relativement
conducteur et il y a création de charges unipolaires. La quantité d’'ions produits dépend de la

geéométrie des électrodes, du champ électrique et des caractéristiques du gaz.
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Soulignons ici que I'utilisation de 2 systemes a effets couronnes fonctionnant en
courant continu, ou bien un systeme fonctionnant en courant alternatif, permettent de
contréler la production d'ions positifs et négatifs en quantités différentes. En revanche,
I"utilisation des sources radioactives implique une production d’ions positifs et négatifs en

quantités égales.

11.2.3. Les autres moyens de production

Il est possible de produire des ions dans un gaz par effet photoélectrique en utilisant un
rayonnement ultra violet. Celui-ci provoque I’ excitation et I’ émission d’ éectrons appartenant
a des molécules gazeuses (Burtscher et al., 1982). Il est également possible de produire des
ions al’aide de flammes. En effet, dans une combustion, des ions sont produits par réactions
chimiques entre le carburant et I’ oxygene au niveau de la flamme (Burtscher et al., 1986).

[11.3. L’ évolution des ions dans le gaz

Apres leur création dans le gaz, les ions vont évoluer de différentes facons. La
concentration des ions résulte de plusieurs processus physiques comme leur recombinaison,
leur fixation sur I’ aérosol ou bien leur diffusion sur des parois. De plus, la mobilité et donc la
diffusion peut évoluer suivant "I’ &ge" des ions ou bien suivant les conditions de pression de

température et d’ humidité.

11.3.1. Larecombinaison

Le processus de recombinaison des ions s apparente a la coagulation d’ un aérosol. Les
petits ions de signes opposés peuvent se rencontrer sous I’ action de la diffusion ou bien des
attractions électrostatiques. Dés lors, leurs charges éectriques se neutralisent et ils
disparaissent en tant qu’'ions. La variation des concentrations en ions positifs et négatifs due a
la recombinaison est symétrique, puisque les ions se recombinent par paires. Ce processus est

décrit par lesrelations :
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an _ omm, & M- gm ., (1.14)
dt dt

oll n. représente |es concentrations en ions positifs ou négatifs (M) et o le coefficient
de recombinaison (m* s%).

En présence d'un taux de production de paires d'ions q (pi. m> s%), s la
recombinaison est le seul mécanisme a intervenir dans la disparition desions, la concentration

en ions positifs est égale a celle des négatifs, et atteint un équilibre déterminé par I’ équation :

n,=.|— , (1.15)
a

ol N, représente la concentration en ions positifs ou négatifs & I’ équilibre (m™). Cette
concentration d’'équilibre est atteinte pour un temps t>>]/ Jalg (Williams et Loyalka,
1991).

Le calcul du coefficient de recombinaison et sa mesure ont été effectués par plusieurs
auteurs (Loeb 1961, Bricard 1977). Dans |’ air et a pression atmosphérique, ils ont mesuré des
valeurs de a comprises entre 1,2x10%? et 2,1x10% m® s. Malgré cette dispersion des
résultats, la valeur 0=1,6x10" m*® s* est couramment employée (Bricard et Pradel 1966,
Chalmers 1967, Mayya et Hollander 1995).

[11.3.2.  Lafixation des petitsions sur les aérosols

Les petits ions peuvent se fixer sur les particules d aérosols et ainsi les charger
électriquement. Cette fixation peut étre fonction de différents types d’interactions entre les
ions et les particules : la diffusion brownienne, |’ attraction électrostatique ou bien la force due
al’image électrique del’ion.

Ces phénoménes sont décrits par un coefficient de fixation B (m® s*) des ions sur
I”aérosol, défini par le rapport entre le flux d’ions sur la particule et la concentration ionique

danslemilieu :
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B=¢/n, , (1.16)
ol ¢ représente le flux d'ions sur la surface d’ une particule (s?) et n., la concentration

d équilibre en ions dans le milieu (m™).

En présence d' un aérosol fortement concentré, la fixation des ions sur les particules
peut devenir le mécanisme dominant leur disparition. Ce mécanisme intervient par exemple
dans la détermination des concentrations des petits ions atmosphériques. Si on néeglige la
recombinaison des ions, la concentration en ions positifs ou négatifs a I’ équilibre s exprime
alorspar :

n, = BS{: , (1.17)

ol n., représente la concentration en ions positifs ou négatifs & I’ équilibre (M), q le

taux de production de paires diions (p.i. m™ 3™) et C; la concentration de I’ aérosol (m).

Les méthodes de calcul du coefficient de fixation dépendent du rapport entre le libre
parcours moyen des ions et la dimension de I'aérosol. Nous pouvons distinguer différents

régimes al’ aide du nombre de Knudsen, défini par larelation :

K, N (1.18)

o

ou A; représente le libre parcours moyen des ions dans I'air (pour les petits ions

atmosphériques, Ai=1,3x10® m d' aprés Isradl, 1957) et I, le rayon de la particule (m).

Aing, lorsque Kn>0,25: le régime est dit continu et la particule est considérée
comme immobile par rapport aux ions environnants. Dans ce cas, nous pouvons appliquer
I’ éguation classique de la diffusion (loi de Fick).

Lorsque Kn<<1 : le régime est moléculaire et la vitesse d’ agitation thermique de la
particule n’ est plus négligeable devant celle desions.

Entre ces deux valeurs de Kn on se trouve dans le régime intermeédiaire.
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Nous expliciterons par la suite le calcul du coefficient de fixation dans le régime
continu, pour déterminer la distribution des charges éectriques d'un aérosol en milieu

bipolaire.

11.3.3. Ladiffusion sur les parois

La diffusion des ions sur les parois d une enceinte est un phénoméne important, qui
peut influencer leur évolution dans le milieu. Les effets de la diffusion sont souvent étudiés et
utilisés en métrologie, que ce soit pour la conception de systemes de mesures (batteries de
diffusion) ou bien pour I’ interprétation de résultats expérimentaux (Willeke et Baron, 1993).

Il faut distinguer deux types de diffusion : la diffusion turbulente qui caractérise le
transfert global d'une quantité vers les parois (I’intensité de cette diffusion va dépendre des
écoulements aérauliques dans I'enceinte), et la diffusion moléculaire (mouvement brownien).
Plusieurs auteurs (Billard et al. 1965, Porstenddrfer et Mercer 1979) montrent que la diffusion
moléculaire des ions sur les parois peut jouer un role important dans la réalisation et dans

I"interprétation d’ études expérimental es.

11.3.4. Levieillissement desions

Plusieurs études montrent que le spectre de mobilité des petits ions dans I'air peut
varier en fonction de leur "&ge". En effet, Bricard et al. (1970) constatent une telle variation,
ils supposent alors que les ions ne sont pas a |’ équilibre thermodynamique au moment de leur
création, et qu'ils peuvent grossir par condensation de vapeur pour atteindre cet équilibre. Par
la suite, Cabane et al. (1976) montrent qu'il faut également tenir compte de la présence
d impuretés gazeuses pour décrire le spectre de mobilité desions.

Il existe également de nombreuses études sur I’ évolution de la mobilité des petits ions
atmosphériques (Loeb 1961, Mohnen 1974, Ungethim 1974), ces éudes montrent que la
fixation de molécules gazeuses ainsi que des réactions chimiques entrainent un grossi ssement

des ions atmosphériques.
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111.3.5. Ladurée deviedesions

A partir de leur création, la durée de vie des ions dépend principalement, du
mécanisme qui domine leur évolution. Par exemple, lorsgue la concentration en ions est
élevée, leur recombinaison est |e mécanisme déterminant I’ évolution de leur concentration. La
constante de temps permettant de caractériser le processus de recombinaison s exprime par
(Reed et al., 1977) :

1, 0o, (1.19)
ou T, représente la constante de temps pour la recombinaison (s), a le coefficient de

recombinaison des petitsions (m*s*) et n la concentration en ions positifs ou négatifs dans e

milieu (m’®).

En revanche, lorsque la fixation des petits ions sur I'aérosol est prépondérante sur leur
recombinaison, la constante de temps du processus est déterminée par larelation (Williams et
Loyalka, 1991) :

T, =g /4nlelu, h, +p_h_) OK [T &,/4re’ D, , (1.20)

ou T; représente la constante de temps caractéristique de la fixation des petits ions sur
un aérosol (s), U+ et L. représentent respectivement les mobilités électriques des petits ions
positifs et négatifs (m* V™ s™), n. et n. les concentrations respectives en ions positifs et négatifs

(m™), D le coefficient de diffusion desions (m®s™) et n; leur concentration totale (m™).

Dans le cas de la diffusion sur les parois, la constante de temps du processus est

déterminée par :
1, =9D, (1.22)

ou Tp représente la constante de temps de la diffusion sur les parois (s), S la surface de

laparoi (m?) et D le coefficient de diffusion desions (m? s™).

18



Dans |'atmosphere, la durée de vie moyenne d’'un petit ion varie en fonction de la
pollution, donc en fonction de la concentration de |'aérosol. Cette durée de vie peut ains
varier entre 10 s (forte pollution) et 10 min (faible pollution) (Renoux et Boulaud, 1998).

IV. La métrologie des petitsions dans un gaz

Dans le paragraphe précédent, nous avons abordé les différentes lois permettant de
déterminer le comportement des ions dans un milieu. Afin de proposer des validations
expérimentales des différentes théories existantes, de nombreuses équipes de recherche ont
concgu et développé des techniques de mesures.

Les principaux paramétres nécessaires a |'éude des ions sont la concentration, la
conductibilité électrique et la mobilité électrique. Passons rapidement en revue les différentes

technigues de mesure que nous aurons |'occasion d'utiliser dans notre travail.

IV.1. La mesure de la concentration

Le principe de la mesure de la concentration en ions dans un milieu repose sur leur
collection par une électrode et la détermination du courant résultant (fig. 1.1). Pour cela, on
utilise généralement un condensateur plan ou cylindrique dans lequel circule le gaz (Tammet,
1967). Lorsgu’'on applique une tension entre les électrodes, les ions bipolaires vont étre
collectés distinctement par les deux électrodes. Pour un débit et une tension fixés dans le
condensateur, il est possible de définir une mobilité critique telle que tous les ions ayant une
mobilité supérieure a celle-ci seront collectés. Dans le cas de la mesure des petits ions, la
mobilité critique doit donc correspondre alalimite inférieure du domaine de mobilité.

Un éectrométre est utilisé pour mesurer le courant regu par |’ électrode de collection.
Nous pouvons ainsi, suivant la polarisation du condensateur, mesurer soit la concentration en

ions positifs soit celle en ions négatifs.
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Figure 1.1 - Schéma de principe d’ un compteur d’ions cylindrique

aéectrode de collection interne.

Pour un condensateur cylindrique, appelé aussi tube de Zeleny (Renoux, 1961), la
mobilité critique pe (m?V™s™) des ions collectés est définie par la relation (Isradl 1961,
Tammet 1967) :

)
=Z0 v 1.22
T (1.22)

ol Q, représente le débit d’air dans le condensateur (m® s%), c la capacité du
condensateur (F), € la permittivité du vide (8,85x10% F m™) et U la tension entre les
électrodes (V).

Supposons qu’il n'y a que des petitsions dans le milieu, et que latension est suffisante

pour tous les capter, le courant recu par I’ électrode collectrice s exprime alors par :

i, =e, @, , (1.23)

ou i, représente le courant (A), e la charge élémentaire (C), n. la concentration des

ions positifs ou négatifs (M) et Q, le débit d'air dans le condensateur (m* s%).
Les compteurs d’ions a géométrie cylindrique sont généralement les plus fréquemment

utilisés. Cependant, certains auteurs (Hoppel et Frick, 1990b) utilisent une géométrie plane

mieux adaptée aleur condition d’ utilisation.
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IV.2. La mesure de la conductibilité électrique du milieu

La conductibilité électrique permet de déterminer le courant circulant dans le gaz
sous I’ action d’un champ électrique. S'il existe plusieurs catégories d'ions de mobilités ;

et de concentrations respectives n;, la conductibilité totale du gaz (y) s écrit :

y=v,+y., avec y,=eDd u, h, ety =eld pu (1.24)

oll y: représente la conductibilité unipolaire des ions positifs ou négatifs (Q* m™), ps;
les mobilités des ions positifs ou négatifs de la catégorie i (m*V™'s™) et n.; les

concentrations respectives des ions positifs ou négatifs (m™).

Le flux dions en mouvement dans un champ éectrique s exprime aors par :

Q.. =

E , (1.25)

o <

ou @, représente le flux surfacique d’ions positifs ou négatifs (M s™) et E le champ

électrique (V.m™Y).

La conductibilité éectrique de I'air est un paramétre important de I'éectricité
atmospheérique. Elle permet de déterminer les courants éectriques circulant dans |’ atmosphere
(Bering et al., 1998) et c'est également un indicateur de la pollution atmosphérique (Phillips
et al. 1955, Paugam 1978, Aplin et al. 1998). La conductibilité éectrique de I'air est
eégalement importante en métrologie des aérosols. En effet, Gunn (1954) montre
analytiquement que la charge éectrique moyenne d’un aérosol en milieu bipolaire, dépend du

rapport entre les conductibilités électriques des ions positifs et négatifs.

* Principe de lamesure

La méthode classique de mesure de la conductibilité électrique utilise un condensateur
cylindrique analogue aux compteurs d’ions. La méthode date de 1905 et elle a été établie par
Gerdien. De nombreux auteurs et utilisateurs détaillent le principe de la méthode (Israél 1961,
Paugam 1978) ains que les différentes causes de déviations des conditions idéales de

fonctionnement (Tammet, 1967). Cette méthode consiste a aspirer les ions a travers un
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condensateur cylindrique avec un débit déterminé, et a mesurer le courant recu par une des
électrodes lorsgue qu’ on applique entre elles une différence de potentiel. Supposons que les
ions présents dans le milieu ont un spectre de mobilités comprises entre 0 et I'infini. Le
courant mesuré sur |’électrode collectrice en fonction de la tension entre les bornes du

condensateur s exprime alors (Tammet, 1967) :

CEE“ YO.1,) +Q, PlH,.) | (1.26)

ou i représente le courant d’ions arrivant sur I’ éectrode de mesure (A), e lamobilité
critique du systéme correspondant a la tension U (m*V™s?), y(0,u.)la conductibilité
électrique due aux ions de mobilités comprises entre 0 et P (Q-.m™Y) et P(U,,) ladensité de

charges due aux ions de mobilités supérieures a pic (C m™).

Si nous faisons maintenant |’ hypothese qu'il existe une seule catégorie d’ions de
mobilité i dans le milieu, nous obtenons lorsque pU<p, un courant directement proportionnel
a la tenson du condensateur, puisque p(u.,*)=0. Réciproguement, lorsque U>p Nous
obtenons y(O,u.) =0 et le courant mesuré est constant, il correspond a la collection de tous

les ions dans |e condensateur.

Nous représentons sur la figure 1.2 la caractéristique courant-tension idéale, obtenue
pour une seule catégorie d'ions unipolaires et de mobilité .

Intensité (A)

U :780@"
- ° el

Tension (V)

Figure 1.2 - Mesure idéale de la conductibilité éectrique.
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La conductibilité due aux ions de méme signe s exprime alors par larelation :

g,
, = —2— . 1.27
V: = (1.27)

La conductibilité électrique des ions positifs est obtenue en appliquant une tension
positive sur I'éectrode opposée a I'électrode de mesure, la mesure des ions négatifs est
obtenue avec une polarité négative.

Signalons que cette méthode permet également d obtenir la mobilité éectrique des

ions bipolaires, a condition d’ avoir une catégorie prédominante d’ions de chaque signes.

IV.3. Mesure de la mobilité électrique des petitsions

Nous avons vu que la mobilité électrique des petits ions est un parameétre important,
permettant, par exemple, de calculer leur coefficient de diffusion ou de calculer leur fixation
sur les particules daérosols. Les petits ions et leurs mobilités éectriques sont
particulierement étudiés pour la compréhension des processus de nucléation ou des réactions
chimiques en phase gazeuse (Raes et al., 1986). En effet, les petits ions de |’atmosphere
peuvent jouer un role important dans la production d’ aérosols par conversion gaz-particule
ains que dans la formation de noyaux de condensation (Bricard et Pradel 1966, Harrison
1998, Juozaitis et Butkus 1999).

* Principe de lamesure

Il existe plusieurs techniques de mesures de la mobilité des petits ions suivant la
précision qu'on désire obtenir. Ces techniques sont toujours en développement afin de
répondre aux nouveaux besoins expérimentaux, notamment pour |’ étude de la composition
chimique desions et de la corrélation entre leur masse et leur mobilité.

Une premiere méthode de mesure de la mobilité des petits ions met en cauvre un
condensateur cylindrique et la méthode de Gerdien, décrite dans le paragraphe précédent.
Tammet (1967) indique les différentes facons d'opérer ains que les avantages et
inconvénients des divers dispositifs expérimentaux. Renoux (1961) a utilisé un condensateur
cylindrique (ou tube de Zélény) pour étudier la mobilité des petits ions radioactifs dans I’ air.
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La méthode consiste a collecter les ions de différentes mobilités sur I’ électrode centrale du
tube, I’ abscisse de captation étant fonction de lamobilité de I’ion. L’ analyse s effectue ensuite
par une technique de comptage radioactif (scintillateur et photomultiplicateur).

Une autre méthode consiste a mesurer le temps de vol (At) des ions dans un espace
délimité ou il existe un champ éectrique. La mobilité est reliée a la distance parcourue (1) et
au champ éectrique (E) par I’expression : p=1/AtE. Cette technique permet également de
contréler le temps de vieillissement des ions artificiellement créés. On trouvera le détail de la
méthode et de |’ appareillage dans I’ é&ude de Cabane (1973). Par ailleurs, des techniques plus
récentes ont été développées pour étudier lanucléation dans|’air (Emi et al., 1998).

* Résultats expérimentaux

Il existe dans la littérature plusieurs synthéses des travaux effectués sur la mesure de la
mobilité des ions dans I’ air, nous citerons par exemple les synthéses de Mohnen (1974) et de
Ungethiim (1974). Dans le cas des petits ions atmosphériques les mobilités obtenues pour les
ions positifs varient entre 1,03 et 1,13x10* m? V*s?, et pour les ions négatifs les mesures
varient entre 1,08 et 1,28x10“* m? V* s™. Dans le cas des petitsions créés dans de I’ air pur en
laboratoire, les mobilités positives sont comprises entre 1,23 et 1,40x10* m?V's™, et entre
1,73 et 2,0x10* m? V* s pour les ions négatifs.

Lamobilité des ions produits sous atmospheére controlée est également trés étudiée. En
effet, de nouveaux moyens de mesures de la mobilité sont développés pour étudier I influence
des ions sur les réactions de conversion gaz-particule ainsi que sur la formation de noyaux de
condensation (Harrison, 1998). Ces études permettent d'établir et de valider des théories
d’ une part sur la corrélation entre la mobilité et la masse, d’ autre part, entre la mobilité et la
composition des petits ions (Mohnen 1974, Cabane et al. 1976, Tammet 1995).

IV.4. Conclusion
Nous avons vu gu'il existe beaucoup d études sur les petits ions, que ce soit sur les
ions atmosphériques, ou sur ceux crées artificiellement et utilisés en métrologie des aérosols.

Nous remarquons de plus, qu'il existe une assez grande variabilité des résultats, donc des

caractéristiques des petits ions. Cette variabilité provient des divers mécanismes complexes,

24



intervenant dans la création et dans I’ évolution des ions, ces mécanismes étant sensibles aux
conditions environnemental es.

En revanche, nous avons trouve tres peu d études expérimentales ou les propriétés des
ions sont étudiées conjointement avec la charge éectrique des aérosols. Pourtant, les études
théoriques montrent que la charge électrique d’ un aérosol est sensible aux propriétés des ions
présents dans le milieu. Nous verrons effectivement, que cette sensibilité peut étre importante

lors de lamétrologie fine de la charge électrique d’ un aérosol.

V.Théorie de la charge éectrique des aérosols non radioactifs par

diffusion d'ions bipolaires

V.1. Le coefficient de fixation ion - aérosol

Nous avons vu dans la partie précédente que la fixation des ions sur les aérosols peut étre
un meécanisme important vis a vis de leur disparition. C'est également ce mécanisme qui
détermine I'état de charge éectrique des agrosols en milieu bipolaire. Nous nous intéressons
ici surtout au cas du régime continu pour lequel le mouvement Brownien des particules est

négligeable devant la vitesse d'agitation thermique desions.
V.1.1. Calcul du coefficient de fixation en régime continu

Lorsgue le régime est continu (Kn < 0,25), nous pouvons utiliser |'équation classique de la
diffusion. Il est aors possible de calculer le coefficient de fixation des petits ions sur les
particules en fonction de leur coefficient de diffusion et du rayon des particules supposees
sphériques. Le calcul du flux d’'ions sur une sphere éectriquement neutre de rayon rp,, permet
d exprimer le coefficient de fixation par larelation (Bricard, 1962) :

B, =4, [¥, , (1.28)

oul B: représente le coefficient de fixation des petits ions positifs ou négatifs (m* s*)
sur une particule neutre, D le coefficient de diffusion des ions positifs ou négatifs (m* s) et

I, le rayon de la particule d'aérosol (m).
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Lorsque la particule est conductrice et éectriquement chargée, il faut alors tenir
compte de l'image éectrique de l'ion et de l'action du champ électrostatique. Si nous
supposons que la particule est sphérique, de rayon (rp) supérieur au libre parcours moyen des
ions dans l'air, plusieurs auteurs (Bricard 1962, Fuchs 1963, Mohnen 1967) ont montré qu'on
peut écrire les coefficients de fixation sous laforme :

_4niD, [, _4nD._ 0,
¢(D.. 1. ) oDt )

ol By et B.1 ; représentent respectivement le coefficient de fixation (m> s*) d'un ion

By B, (1.29)

positif sur une particule portant j charges é émentaires positives ou négatives et le coefficient
de fixation d'un ion négatif sur une particule portant j charges, D. et D. représentent
respectivement les coefficients de diffusion des ions positifs et négatifs (m* s*) et I, le rayon
des particules (m). ¢(D, rp, j) est une intégrale qu'on peut calculer graphiquement ou
numériquement, elle exprime I'effet de laforce Coulombienne et de la force image sur les flux

d'ions ala surface d'une particule.

Lorsque l'action de I'image électrique est négligeable, Gunn (1954) établit une
expression analytique des coefficients de fixation qui est fonction des coefficients de
diffusion. Toutefois, les formules couramment utilisées sont exprimées en fonction des
mobilités éectriques des ions positifs et négatifs (Clement et Harrison, 1992) et sont définies

par lesrelations :

el o B = e 1.30
Sy exp(2r §) -1 Pu =g, L-exp(-2A1j)] (130
avec A= ¢ , (1.31)

8MLE, O, (kT

ou W+ et P représentent respectivement les mobilités éectriques des petits ions positifs
et négatifs (m?V's?), g la permittivité du vide (€0=8,85x10* F m™) et A un paramétre
adimensionnel de I'aérosol correspondant au rapport entre I'énergie éectrostatique de la

particule et le facteur d'énergie de Boltzmann (k [T ).
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Les expressions précédentes sont valables seulement dans le régime continu, c'est a
dire pour des particules de diamétres supérieurs a 0,1 um (Gunn, 1954). Pour des diamétres

inférieurs, nous ne pouvons pas utiliser lathéorie de la diffusion en milieu continu.

V.12 Calcul du coefficient de fixation en régime intermédiaire et moléculaire

Lorsgue le nombre de Knudsen augmente, on passe successivement dans le régime
intermédiaire puis dans le régime moléculaire. Dans ces cas, plusieurs auteurs montrent que la
fraction chargée des particules ultra-fines est sous-estimée lorsqu'on utilise la théorie du
régime continu ou bien la répartition statistique de Boltzmann (Flanagan et O'Connor 1961,
Pollak et Metnieks 1962).

Dans le régime moléculaire, le coefficient de fixation sexprime en fonction de la
vitesse moyenne d'agitation thermique des ions et de leur répartition statistique au voisinage
de la particule. Plusieurs théories et validations expérimentales sont disponibles dans la
littérature. Nous pouvons citer, les travaux théoriques de Bricard (1962), de Fuchs (1963), ou
bien de Gentry et Brock (1967). Les différentes théories se distinguent les unes des autres par
les approximations effectuées. Par exemple, Gentry et Brock négligent I'action de I'image
électrique dans leur calcul, tandis que Fuchs en tient compte au voisinage de la particule.

De nombreux travaux expérimentaux existent, et sont toujours en développement
conjointement avec les nouvelles techniques de métrologie des aérosols. Nous pouvons citer,
par exemple, les premiers travaux de Nolan et Kennan (1949) et ceux de Kojima et Sekikawa
(1973) sur la mesure de la fraction chargée des particules en fonction de leurs diameétres. Plus
récemment, Hussin et al. (1983), Kousaka et al. (1983) ains que Adachi et al. (1985) ont
montré que le rapport entre les fractions chargées positivement et négativement dépend des
propriétés des ions bipolaires. Toutefois, les auteurs indiquent que la théorie de Fuchs décrit
correctement les résultats expérimentaux si on tient compte des différences de propriétés entre
les ions positifs et négatifs. Nous pouvons également citer les travaux de Liu et Pui (19744)
sur l'efficacité de la neutralisation éectriqgue d'un aérosol dans les régimes continu et

moléculaire.
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Pour déterminer le coefficient de fixation dans le régime intermédiaire, il est
nécessaire de coupler les deux approches (continue et moléculaire). La méthode consiste a
décomposer |'espace environnant la particule en 2 zones. La limite entre ces 2 zones,
communément appelée sphere limite (Bricard 1962, Fuchs 1963 et 1964), correspond a la
distance entre la surface de la particule et le lieu de la derniére collision entre un ion et une
molécule gazeuse. A I'extérieur de la sphere limite le flux d'ions s exprime de fagon
classique, a I’aide de la diffusion et des forces électrostatiques. En revanche, I'intérieur de la
sphére limite étant considéré comme un espace vide, on suppose que les ions ne subissent plus

de collisions avec les molécules du gaz.

Bricard (1962) a calculé les coefficients de fixation en supposant que le tragjet des ions
est rectiligne a I'intérieur de la sphere limite, tandis que Fuchs (1963) a pris en compte la
courbure de la trgjectoire de I'ion due a la force image. Tymen et Renoux (1977) ont effectué
des calculs numériques de ces coefficients afin de comparer les différentes approches. Leurs
résultats montrent que les différences entre les théories sont sensibles seulement pour des
particules dont le rayon est inférieur 20,01 pm.

Plus récemment, Hoppel et Frick (1986, 1990a) ont introduit un processus de capture
par rencontre avec un troisiéme corps (“three-body trapping”) dans le calcul des coefficients
de fixation, leurs calculs tenant compte également de la force image. Cependant, ces auteurs
soulignent le fait qu'il existe peu de résultats expé&imentaux ou la métrologie est
suffisamment précise pour permettre la validation des différentes théories (Flanagan 1966,
Fjeld et McFarland 1986, Pui et al. 1988).

Nous résumons dans le tableau 1.2 les différentes théories les plus utilisées dans

chacun des régimes, ainsi que | es approximations effectuées.
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Tableau 1.2 - Synthése des différentes théories sur les coefficients de fixation.

Régime continu Kn <<'1

Gunn (1954) Calcul analytique en négligeant I'image éectrique.
Bricard (1962) Calcul de {(D, rp, j) incluant I'image électrique.

RégimeintermédiaireKn=1

Sphére limite, trgjectoire interne rectiligne (néglige I’ image

Bricard (1962) . .
électrique).
Fuchs (1963) Sphére limite, trajectoire interne courbe (image électrique).
Régime moléculaireKn >> 1
Collisions ions-particules par agitation thermique (négligent
Gentry et Brock (1967) P ) P ,ag ) que (neglig
I"image éectrique).
Fuchs (1963) Image éectrique.
Hoppel et Frick (1986) Image électrique et capture par 3° corps

V.2. Les équations d'évolution de la charge éectrique d'un aérosol

Il existe plusieurs fagons de décrire I'évolution de la charge électrique d'un aérosol
lorsguil est en présence dions bipolaires. Nous pouvons considérer, en premiére
approximation, que toute les particules portent le méme nombre moyen de charges éectriques
(J), et calculer les flux dions positifs et négatifs sur ces particules. Cette approche peut étre
affinée en tenant compte de I'évolution des concentrations en ions positifs et négatifs dans le
milieu. Une deuxiéme approche, plus réaliste, consiste a décrire de facon individuelle
I'évolution des fractions de particules portant un nombre donné (j) de charges élémentaires.
Nous obtenons alors un systéme d'équations d'autant plus important que le nombre maximum

de charges rencontré est grand.
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V.21 Evolution de la charge moyenne de |'aérosol

Liu et Pui (1974a) ont modélise de fagon simple I'évolution de la charge éectrique
d'un aérosol en milieu bipolaire. Afin d'étudier la cinétique du processus de neutralisation d'un

aérosol, ilsutilisent larelation :

da_,
a—dh o, (132

ou J représente le nombre moyen de charges élémentaires des particules, ¢ et ¢. les
flux d'ions respectivement positifs et négatifs sur la surface des particules (nombre de charges

par seconde) et t le temps (9).

Si nous supposons que les ions positifs et négatifs ont la méme mobilité (U = P = )
et la méme concentration (n. = n. = n), nous obtenons, dans le régime continu, en utilisant les
relations 1.16 et 1.30 (Liu et Pui, 19744) :

DA, (1.33)
dt €

ou e représente la charge élémentaire, i la mobilité éectrique desions (m? V' s™) et

n la concentration desions de chaque polarité (m™).

Cependant, dés 1954, Gunn propose déja une modélisation plus générale de I'évolution
de la charge moyenne d'un agrosol monodispersé. En effet, son modele prend en compte une
asymétrie entre les mobilités et les concentrations des petits ions positifs et négatifs. L'auteur
exprime ainsi 1'évolution du nombre moyen de charges é ectriques en fonction des coefficients
de fixation et obtient donc larelation suivante :

dJ
E =B, 0h, =B, h_, (1.34)

ou (3 ; et B.1 ; représentent respectivement les coefficients de fixation des petits ions
positifs et négatifs sur des particules portant un nombre de charge moyen J (m® s?) et n, puis

n. les concentrations respectives des ions positifs et négatifs (m>).

Signalons que la charge éectrique moyenne (J) de I'aérosol sécrit : J=Jxe.
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V.2.2. Equation générale de I'évolution de la distribution des charges
électriques d'un aérosol

Bricard et al. (1965) ont proposé un systeme d'équations permettant de modéliser
I'évolution de la distribution des charges d'un aérosol monodispersé. Ce systéme prend en
compte I'évolution de la charge d'une particule en fonction de I'évolution de la charge des
autres particules constituant I'agrosol.

L'équation 1.35 détermine aors I'évolution de la concentration des particules portant |
charges élémentaires (positives ou négatives) en fonction de la concentration des particules
portant j-1 et j+1 charges.

% =B, 0, [C,, +B_ ., (O[T, —B,, 0, [T, -B_, (h_[T, , (1.35)

ou C; représente la concentration de particules portant j charges élémentaires (m3),
B1j-1 le coefficient de fixation d'un ion positif sur une particule portant j-1 charges (m®sY),
B.1j+1 le coefficient de fixation d'un ion negatif sur une particule portant j+1 charges (m*s?) et

n. puis n. les concentrations respectives des ions positifs et négatifs (m>).

Les deux premiers termes de I'équation correspondent a la source des particules
portant j charges par fixation de petits ions positifs ou négatifs, respectivement sur des
particules portant j-1 et j+1 charges. Les deux derniers termes de I'équation décrivent la
disparition des particules portant j charges par fixation d'un ion positif ou négatif.

Lorsque j varie entre - et +oo, le systeme d'équations (dC, /dt) obtenu permet de

décrire completement I'évolution de la distribution des charges d'un aérosol monodisperseé.

En fait, la modélisation correcte des flux d'ions positifs et négatifs sur les particules
nécessite de coupler le systéme d'équations précédent avec I'évolution des concentrations en
ions positifs et négatifs dans le milieu. Si nous supposons qu'il existe un terme source pour les
ions égal a g, et que la disparition des ions est seulement due a leur recombinaison ou a la
fixation sur I'aérosol, les éguations d'évolution des concentrations en ions positifs et négatifs
dansle milieu sont alors (Bricard et al., 1965) :
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dn+ +00

praialal h, (h_ - > B, [, [T, , (1.36)
j=—00

dn_ _ +00

— -d-am, m -2 B, M [T, (1.37)
J=—00

ou q représente la source dions (p.i. m>s™) et a le coefficient de recombinaison des

petitsions (m* s™).

Si nous voulons déterminer la fraction de particules portant j charges, il est nécessaire
de résoudre simultanément |’ ensemble des équations. Cependant, il n'existe pas de solution
analytique de I'ensemble de ces équations en fonction du temps. Leur résolution a été étudiée
numeériquement par plusieurs auteurs. Nous pouvons citer les travaux de Adachi et al. (1985)
sur la cinétique de charge des particules en milieu unipolaire ou bien ceux de Hoppel et Frick
(1990b) ainsi que ceux de Harrison (1992) sur la charge électrique des aérosols en milieu
bipolaire.

Nous allons voir par lasuite, qu’il est toutefois possible de déterminer une solution de

ces équations a |'état stationnaire, lorsque les termes différentiels sont nuls.

V.3. L'éat stationnaire de la charge éectrique d'un aérosol

Lorsgu'un aérosol se trouve en présence d'une source constante d'ions bipolaires, il est
possible de montrer (Hoppel et Frick 1990b, Harrison 1992) que la charge éectrique de
I'aérosol, ainsi que les concentrations en ions atteignent un état stationnaire. A cet égard, il
existe plusieurs approches différentes pour déterminer la répartition des charges électriques
sur un aérosol al'état stationnaire.

La premiére approche est basée sur la théorie de la diffusion des ions positifs et
négatifs, dont nous avons présenté les éléments dans le paragraphe précédent. Cette approche
est utilisée danslestravaux de Gunn (1955), Clement et Harrison (19914) et Poluektov et al. (1991).

Une seconde approche est basée sur le principe d'équipartition de I'énergie de
Boltzmann, le fondement de cette approche repose sur la fréquence des collisions entre les
ions et les particules (Keefe et al., 1959). Cette deuxieme approche est trés largement utilisee
en Physique des agrosols du fait de sa simplicité, on parle aors de la loi "d'équilibre de

Boltzmann".
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V.3.1. L'équilibre de Boltzmann

Dés 1940, Lissowski suggére que la répartition des charges d’un aérosol exposé a des
ions bipolaires seffectue suivant une loi normale, en sappuyant sur ses mesures de la charge
électrique d’ un nuage de gouttel ettes d'huile exposées a des ions bipolaires. C'est en 1959 que
Keefe et al. évoquent la loi de distribution de Boltzmann pour décrire la répartition
exponentielle des charges éectriques sur un aérosol. En supposant que I'aérosol est en
équilibre éectrique et thermodynamique avec les ions, les auteurs proposent d'inclure
I'énergie électrostatique des particules dans laloi de distribution de Boltzmann.

Si nous appelons OE la différence entre I'énergie potentielle d'une particule neutre et
celle d'une particule portant j charges élémentaires (cette énergie correspond en fait al'énergie
électrostatique de la particule chargée), le principe d’ équipartition de I'énergie de Boltzmann
permet d'écrire le rapport entre la fraction de particules neutres, et la fraction de particules
portant j charges électriques (Keefe et al., 1959) :

C. 12 32
—‘:exp(—é—E] , avec SE=J & (1.38)
C, T

ou C; représente |a concentration de particules portant j charges élémentaires (m), Co
la concentration de particules neutres (m™), k la constante de Boltzmann, T la température
(K), rp le rayon de la particule (m), e la charge élémentaire (C) et OE I'énergie électrostatique

delaparticule (J).

Nous pouvons mettre la relation précédente sous la forme d'une loi normale centrée

sur zéro et d'écart type o, ce qui donne :

o S e e el (1.39)
C. Jonv? 20° )’ o '

ou C, = ZCJ. représente la concentration totale de I'aérosol (m™) et o I'écart type de
j

la distribution (nombre de charges é émentaires).
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Nous remarguons gue cette loi ne tient pas compte des différences de propriétés des
ions bipolaires. Elle décrit une répartition symétrique des charges sur |'aérosol, conduisant a
une charge éectrique globalement nulle. Toutefois, Keefe et al. (1959) ont montré gque cette
loi est en bon accord avec les résultats expérimentaux obtenus par Nolan et Kennan (1949).

Cette forme de laloi de Boltzmann est pourtant critiquée par Fuchs (1963), qui remet
en question I'hypothése d'équilibre thermodynamique. En effet, Fuchs considére que la charge
électrique de I'aérosol en milieu bipolaire ne résulte pas d'un état d'équilibre, mais d'un état
stationnaire des flux dions sur les particules, puisque les ions fixés sur |’ aérosol ne peuvent
pas étre ensuite arrachés. A la méme époque, Pollak et Metnieks (1963) ont montré que la loi
de Boltzmann n'est pas applicable pour les particules de trés petits diamétres (dp<0,03 pum).
Ils suggérent aors, que I'énergie électrostatique des ces particules ne peut pas étre exprimee a
partir de I'énergie éectrostatique d'une sphere chargée de diameétre équivalent. Des lors, de
nombreuse études ont été conduites en Physique des aérosols pour rechercher le fondement de

cet équilibre.

Présentons succinctement les différents arguments sur la vaidité de I'équilibre de

Boltzmann.

Mayya (1994) a démontré que la critique émise par Fuchs en 1963 est pleinement
judtifiée. Pour cela, il présente un raisonnement théorique basé sur un mécanisme
hypothétique d'absorption et de désorption des ions sur les particules. Ses calculs montrent
que |'état de charge obtenu en atmosphére bipolaire, serait totalement différent de celui décrit
par I'équilibre de Boltzmann.

Matsoukas (1994) a argumenté la validité de I’équilibre de Boltzmann par des
considérations énergétiques. 11 montre que, lorsque le régime est continu, le travail nécessaire
a la désorption d'un ion de la surface de la particule est équivalent au travail de la force
électrostatique nécessaire pour la capture d'un ion de signe opposé a celui de la particule.

En revanche, dans le cas du régime moléculaire, |I'approche a partir du travail de la
force électrostatique n'est plus valable, car les effets électrostatiques sont négligeables devant
la vitesse d'agitation thermique (sauf au voisinage de la surface de particule ou la force image
est importante). Matsoukas a également établi un critere afin de délimiter un domaine
d'application de I'équilibre de Boltzmann. D'apres ce critere, I'équilibre de Boltzmann peut
étre utilisé pour des particules de diametre supérieur a 0,12 um (dans les conditions standards

de pression et de température).
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Malgré ces controverses, laloi de Boltzmann reste trés utilisée du fait de sa simplicité.
Plusieurs études montrent qu'il est également possible d'utiliser cette loi pour décrire la
distribution des charges sur des aérosols composés de fibres ou bien d'agglomérats de
particules, pourvu qu'on utilise un diamétre équivalent approprié (Wen et al. 1984, Rogak et
Flagan 1992).

V.3.2. Distribution des charges électriques de I'aérosol al'état stationnaire

* L'approche de Gunn

Nous avons montré précédemment que I'équilibre de Boltzmann peut décrire la
distribution des charges éectriques d'un aérosol en milieu bipolaire. Toutefois, cette loi ne
tient pas compte des propriétés physiques des petits ions présents dans le gaz (coefficients de
diffusion, mobilités éectriques, concentrations). Gunn (1954) a proposé une solution de la

charge moyenne a I'éat stationnaire en résolvant I'équation 1.34 pour dJ/dt=0. L'auteur

obtient ainsi |’expression du nombre moyen de charges (J) en utilisant les expressions des

coefficients de fixation valables pour le régime continu (eg. 1.30), soit :

RIS ISP L) U P T (1.40)
2\ \D_[n_ 2N o Oh_
2
avec A= € ,
8niz, (f, k(T

ou D. et D. représentent respectivement les coefficients de diffusion des ions positifs
et négatifs (m? %), p. et p. les mohilités dectriques respectives des ions positifs et négatifs
m?V*s™, n, et n_les concentrations en petits ions positifs et négatifs (m™) et r, le rayon des

particules (m).

Par la suite, Gunn (1955) propose une représentation de la distribution des charges

électriques de I'aérosol par une loi normale centrée sur J et dont I'écart type o a pour

expression :
) K [T [,
0° =4mng b—— . (1.42)
e
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Nous pouvons remarquer que le nombre moyen de charges est fonction d'un
"paramétre d'asymeétrie des ions' (Clement et Harrison, 1991a). Ce parameétre représente le
rapport entre les conductibilités électriques unipolaires dues aux ions positifs et négatifs, et
donc d'apres la relation 1.25, I'asymétrie entre les flux dions positifs et négatifs sur une
particule. Signalons que lorsgue ce rapport est égal a 1, nous retrouvons la distribution définie

par I'équilibre de Boltzmann.

* L'approche de Clement et Harrison

Clement et Harrison (1991a) ont montré qu'il est possible d'établir une expression
entierement analytique décrivant la distribution des charges d'un aérosol en milieu bipolaire a
I'état stationnaire. Cette expression a également été établie a la méme époque par une équipe
russe (Poluektov et al., 1991), de fagon indépendante.

Les auteurs ont établi cette expression a partir du systeme d'équations différentielles
décrivant I'évolution compléte de la distribution des charges de I'aérosol (eg. 1.35). Nous
n'exposerons pas ici le détail complet du calcul mais seulement les principales étapes.
Signalons par ailleurs, gue Poluektov et al. n’ont pas basé leur raisonnement directement sur
I'équilibre entre les flux dions, mais ils ont mis en ceuvre une probabilité de changement de
I'état de charge des particules. Ces mémes auteurs détaillent dans une autre étude (Emets et
al., 1993) leur raisonnement, qui leur permet également d'obtenir une généralisation prenant
en compte un processus de charge multiple (diffusion d'ions possédant plus d'une charge). Ce
raisonnement leur a également permis d'étudier le cas particulier de la charge d'un aérosol
ultra fin (régime moléculaire), en tenant compte des différences entre les propriétés des ions
positifs et négatifs. Par la suite, Filippov (1994) a éendu le calcul au cas des particules non

sphériques.

Si nous sommes al'état stationnaire I'équation 1.35 nous donne |’ égalité :

By th, [Cy =By I _[C; =B, 0, [C; —B4j, [T, , 0 oo, +oo[ . (1.42)
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Comme une particule ne peut pas acquérir un nombre infini de charges, il existe donc

un nombre k tel que O | j [>k, nous avons Cj=0 et B,;, [h, [T, , <<1. Nous pouvons ains

montrer que larelation 1.42 est vérifiée pour :

Cin o By iy (1.43)

Cj B—1j+1 h_

Nous obtenons ainsi une relation de récurrence entre C; et Cj.1, en multipliant terme a

terme larelation précédente pour un indice i comprisentre 1 et j, puis en ssimplifiant, il vient :

&:(”;]j LB (1.44)
Co \n_) 4By

Clement et Harrison (1991a) ainsi que Poluektov et al. (1991) montrent que la relation
précédente se simplifie lorsqu'on utilise les expressions des coefficients de fixation établies
par Gunn (1954) (eg. 1.30) pour le régime continu. Nous obtenons ainsi la relation (Clement
et Harrison 19914, Poluektov et al. 1991) :

C. ) .
Sio i @A) o gy | (1.45)
Co A
2
avee x=He o - © . (1.46)
W . 811E, 0, (KT

Nous remarquons que la distribution des charges, définie par I'équation 1.45, est
également fonction d'un parametre d'asymeétrie des ions (X), identique a celui déterminant la
charge proposée par Gunn (eg. 1.40). En revanche, nous notons que cette nouvelle
distribution n'est plus symétrique par rapport a une valeur moyenne. Toutefois, Clement et
Harrison (1992) montrent que la charge moyenne de |'aérosol calculée (numériquement) a
partir de I'éguation précédente est trés proche de la charge moyenne définie par la relation de
Gunn (eq.1.40). En effet, par exemple, pour un parameétre d'asymétrie X=0,79 (Gensdarmes et
al., 1999) et un diamétre de particule dp=0,3 um, la différence entre les deux calculs est

inférieure a4 %.
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Nous représentons sur la figure 1.3 les différentes distributions des charges théoriques,
obtenues pour un aerosol monodispersé de diamétre dp=0,3 um et pour un parametre
dasymétrie X=0,79. Ces distributions sont représentées dans les conditions standard de
pression et de température. Nous remarquons que les distributions théoriques de Gunn (1955)

et de Clement et Harrison (1991a), ainsi que les charges moyennes, sont tres proches.

0,3 - --+--Equilbre de Boltzmann J=0
Q: 0.25 | —— Equation de Clement et Harrison
o ’ 0 (1991), J=-0,63
[ ’
9 ~.—e— Equation de Gunn (1955), J=-0,61
= 0,2 1 * .
[ :
£
o
c 0,15 +
[
o
= * °
S 01
c
o
2 .
S 005 N .
S .
.--"‘—— \'0.____
o - T T T T T T T T T .:
-5 -4 -3 -2 -1 0 1 2 3 4 5

Nombre de charges élémentaires (e)

Figure 1.3 - Comparaison des différentes expressions théoriques de la distribution des charges
électriques d'un aérosol en milieu bipolaire, pour un diamétre de particules égal a 0,3um et un

parametre d asymétrie égal a 0,79, C; représente la concentration totale de |’ agrosol.

Signalons que dans |'équation 1.45, lorsque X=1 et pour les grosses particules
(dp>1 pm), le terme sinh(A§)/A§ tend vers 1, et nous retrouvons encore |'expression
classique de I'équilibre de Boltzmann. Par contre, lorsque X=1 et pour les faibles
diametres (dp<0,1 um), le terme sinh(A 0)/A [j devient important, et peut donc modifier
sensiblement |a distribution des charges.

Clement et Harrison (1991a) ont rapporté ce fait dans leur étude en comparant, dansle
cas ou X=1, leur nouvelle expression avec des mesures expérimentales des fractions de
particules portant une seule charge (Pollak et Metnieks 1963, Hussin et al. 1983), et ceci pour

différents diameétres. Ces résultats sont également comparés avec la fraction de particules
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portant une charge, obtenue d'apres I'équilibre de Boltzmann. Leur éude a montré que la
nouvelle expression (eg. 1.45) est en meilleur accord que I'équilibre de Boltzmann, avec les
données expérimentales, surtout pour les agrosols de diametres inférieurs a 0,1 um. Ce
résultat peut sembler paradoxal, car Clement et Harrison ont utilisé pour établir leur
expression, des coefficients de fixation valables seulement dans le régime continu, donc pour
des particules de diamétres supérieursa 0,1 pum.

Finalement, I'ensemble des éudes réalisées sur la théorie de la charge électrique des
aérosols en milieu bipolaire, nous montre que le facteur exponentiel de Boltzmann
{ exp(dE/KT) } est toujours présent dans les différentes formes de la distribution des
charges électriques.

Clement et al. (1995) ont éudié I'origine de ce facteur, et montrent qu'il est bien
distinct des autres parameétres d'origines cinétiques définissant I'état de charge d'un aérosol. Ils
ont montre gue les expressions des coefficients de fixation définis par Gunn (1954) (eg. 1.30)

peuvent se décomposer en deux termes. Le premier terme (41l [D ) exprime classiquement,

par analogie avec la théorie de la coagulation (Fuchs, 1964), le coefficient de collision entre
lesions et les particules. Le deuxiéme terme correspond a un facteur de pénétrabilité des ions
dans le champ électrique d'une particule chargée. Dans le cas d'un ion et d'une particule de
méme signe, ce facteur correspond a la barriere de potentiel éectrostatique que l'ion doit
franchir par diffusion pour augmenter la charge de la particule. Dans le cas d'un ion et d'une
particule de signes opposés, ce facteur est proche de 1 et la fixation est principalement due a la

mobilité del'ion.

* Lesautres approches

Nous avons vu qu'il n'existe pas de relation unique pour déterminer la distribution des
charges électriques d'un aérosol. |l existe plusieurs théories applicables suivant le diamétre de
I'aérosol, principalement le modéle de Fuchs (1963) pour les aérosols ultra fins et les modeles
de Gunn (1955) ou de Clement et Harrison (1991a) pour les aérosols de diamétre supérieur a
0,1 pm.

En métrologie des aérosols, les techniques de mesures de la granulométrie d'un
aérosol, fondées sur les propriétés éectriques, nécessitent souvent la connaissance de la

distribution des charges de I'aérosol, notamment pour l'analyse des aérosols de diametre
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compris entre 0,005 pum et 1 um (Knutson et Whitby, 1975). Afin de disposer d'une relation
unique sur I'ensemble du domaine de dimension précédent, Wiedensohler (1988) a établi une
relation empirique a partir du modele de Fuchs. Nous pouvons également citer les travaux de
Métayer et al. (1984) qui proposent une relation empirique sur un domaine de dimension plus
restreint (0,01 pum - 0,025 pm).

V.4. Ladurée de mise a l'état stationnaire

Nous avons vu précédemment que la distribution des charges d'un aérosol évolue en
fonction des caractéristiques ioniques du milieu rencontré. Néanmoins, lorsque la
concentration en ions dans le milieu est stable (présence d'un terme source), I'aérosol acquiert
une distribution des charges éectriques stationnaire. Le temps mis pour atteindre cet état
stationnaire dépend de I'état de charge initial de I'aérosol et de la concentration en ions a
I'équilibre. La connaissance de ce temps d'évolution est particulierement importante en
meétrologie des aérosols (Cooper et Reist, 1973).

V.4.1. Temps d'évolution de la charge électrique

Gunn (1954) a montré que le temps nécessaire pour atteindre |I'équilibre de Boltzmann
dans le cas d'un aérosol dont toutes les particules sont initialement neutres, sexprime par la
relation :

€o

T,=— 20 (1.47)
AnCelh,

oll Te représente le temps de mise & I’ équilibre (s), n; la concentration totale en ions (M)

et I lamobilité moyenne desions positifs et négatifs m* V=*'s™.

Nous remarguons gue cette expression est équivalente a l'expression 1.20 caractérisant

la cinétique du mécanisme de fixation des petitsions sur un agrosol.

Par la suite, Cooper et Reist (1973) montrent que ce temps de mise a |’ équilibre peut
étre considéré comme un temps caractéristique de charge ou de neutralisation d’ un aérosol par
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diffusion des ions. En effectuant une analogie avec les propriétés dynamiques des aérosols, ce
temps peut se définir comme un temps de relaxation éectrique.

L’utilisation pratique de ce parametre nécessite la connaissance des propriétés des
petits ions présents dans le milieu. En se reposant sur des valeurs indiquées par Whitby et
Clark (1966), Cooper et Reist ont utilisé I’ expression suivante du temps de mise al’ équilibre,
afin de caractériser différents neutraliseurs :

1, =0,28x10%/n (1.48)

t )

oll n; représente |a concentration totale en ions (M)
V.4.2. Le produit ngxt

Liu et Pui (19744) ont égaement étudié théoriquement, puis expérimentalement un
critére de neutralisation de I’ aérosol en milieu bipolaire. Leur étude montre que I’ efficacité de
neutralisation d’ un agrosol dépend du produit de la concentration totale en ions dans le milieu
(ny) par le temps de sgjour de cet agrosol dansle "bain” d'ions (t). Les auteurs soulignent que
le produit nyxt nécessaire pour qu’ un aérosol, dont la charge initiale correspond a la limite de
Rayleigh (Renoux et Boulaud 1998), atteigne I’ équilibre de Boltzmann est différent selon le

régime moléculaire ou continu. llsindiquent les deux conditions suivantes :

next > 6x10™ ions m™ s pour le régime continu, et

nxt > 1x10M ions m s pour le régime moléculaire.

V.5. La variation de la charge moyenne d'un aérosol en fonction de I'intensité

d'ionisation

Nous avons vu dans les paragraphes précédents que, dans les différentes expressions
permettant de déterminer la charge moyenne ou bien la distribution des charges éectriques
d’un aérosol, apparait un parametre d’ asymétrie ionique (X =p, (h, /u_h_). L’application
de ces expressions nécessite donc la connai ssance des mobilités et des concentrations ioniques
dans le milieu. Les concentrations en ions dans le milieu sont souvent déterminées, en

premiere approximation, en supposant que le processus de recombinaison des ions est
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dominant, ce qui conduit a une égalisation des concentrations en ions positifs et négatifs. Le
parametre d’ asymétrie se réduit alors a X=p./l. . 1l est évident que I’ hypothese précédente est
valable seulement lorsque nous pouvons negliger la fixation des ions sur I'aérosol. Cette
hypothése ne peut donc pas s appliquer au cas des petits ions atmosphériques, puisque nous
savons que |'aérosol atmosphérique joue un réle essentiel dans I'établissement des
concentrations en ions (Renoux et Boulaud, 1998).

Bricard et al. (1965) ont déterminé une expression pour calculer la charge moyenne
d' un aérosol, et permettant de prendre en compte |’ action de I’ aérosol sur la détermination du
rapport des concentrations ioniques. Pour établir leur expression, les auteurs font I’ hypothese
gue le milieu est électriquement neutre, ce qui permet de relier la concentration de I’ aérosol

avec celles desions bipolaires. Nous avons donc larelation :

n, -n_+J|[C, =0, (1.49)

oll N, et n. représentent les concentrations respectives en ions positifs et négatifs (M),
C: la concentration de I'aérosol (m™) et J le nombre moyen de charges électriques des

particules.

Nous ne détaillerons pas le calcul réalisé par Bricard et al. (1965), nous indiquons

seulement le résultat final valable pour le régime continu :

= -2 4y D ponm, (1.50)
C,~ 8nlAID_[0, D,
eZ
avec A = , ¢t Q=q-aln, h_,
8nile, O, k(T

oul g représente |e taux de production des ions (m™ s*) dans le milieu, Q le nombre
de petits ions susceptibles d’ étre fixés par unité de temps et de volume sur |’ aérosol (ce
qui correspond a I’intensité d'ionisation effective de I’aérosol), C; la concentration de
" aérosol (m™) et D. et D. les coefficients de diffusion respectifs des petits ions positifs et

négatifs (m? s ™).

La relation précédente peut également étre exprimée en fonction des mobilités

électriques (U et |1) desions. Nous obtenons alors :
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7= Q o ZePC2D) K- pon EU)J . (151)
C, el 0.

Nous représentons sur la figure 1.4 les évolutions de la charge moyenne (exprimée en
nombre de charges élémentaires €) d' un aérosol de diametre dp=0,3 pum en fonction du
paramétre Q/C, pour deux familles d’ions bipolaires. Nous avons tout d abord représenté
' évolution obtenue avec des ions positifs et négatifs de mobilités respectives p,=1,4x10
m?V1s? e p=1,8x10% m?V™'s?, ces valeurs éant couramment utilisées pour les ions
produits en laboratoire dans de I’air propre (Hoppel et Frick, 1990b). Nous avons ensuite
représenté |’ évolution obtenue pour le méme agrosol mais pour des mobilités correspondant
aux petits ions présents dans I’ atmosphére p,=1,1x10* m?V*s™* et p=1,3x10" m?Vv*s*
(Clement et Harrison, 1992).

Nous avons également représenté I'évolution de la charge d'un aérosol de diametre
supérieur, égal 20,6 pum.

Nous remarquons que lorsque le paramétre de charge (Q/C) est inférieur 8102 m*s?, la
charge moyenne est pratiquement nulle et I'aérosol est alors a |’ équilibre de Boltzmann. Ce
cas correspond a une faible intensité d’ionisation dans le milieu ou a une forte concentration
de I"aérosol. En revanche, lorsque Q/C > 10° m® s?, la charge moyenne atteint une valeur
limite négative, fonction du rapport des mobilités p./|.. Cette vaeur limite est définie par la
relation (Bricard et al., 1965) :

_ 1 (K
J _Em(u_] . (1.52)

Nous remarguons que cette valeur correspond au nombre moyen de charges déterminé
par Gunn pour n. = n. En effet, lorsque I'intensité d'ionisation est élevée ou bien la
concentration en agrosol faible, c'est la recombinaison qui détermine les concentrations en

ions bipolaires, et tend ales égaliser.
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Figure 1.4 - Evolution de la charge moyenne en fonction de Q/C?, pour des aérosols de

diameétres égaux a 0,3 um et 0,6 pm.

Plus récemment, Clement et Harrison (1991b) ont également établi une expression qui
permet de déterminer |’évolution de la charge moyenne de I'aérosol en fonction de la
concentration desions et de I’ aérosol dans le milieu. A partir de I’ équation de Gunn (1.40), en
introduisant la concentration moyenne en ions (n) et en supposant le milieu électriquement
neutre (eg. 1.49), les auteurs montrent que le nombre moyen de charges peut s écrire :

1 U _
J=——[n — |, our on/2n<<1, 1.53
2 +C,/n (u] P / 59
_ 1
avec n:EEQn++n_), et on=n, -n_.

Nous pouvons donc déduire, d apres les relations de Bricard et al. (1965) ou de
Clement et Harrison (1991b), deux conditions pour qu’ un aérosol en milieu bipolaire possede
une charge électrique non négligeable. Premiérement, il doit exister une asymétrie entre les
mobilités des ions positifs et négatifs, et deuxiémement, |’aérosol doit étre faiblement

concentré, ou la concentration en ions éevée.
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Dans le tableau 1.3, nous résumons les différentes expressions de la distribution des

charges d' un aérosol en présence d’ions bipolaires, ainsi que leur domaine d’ application.

Tableau 1.3 — Synthese des différentes expressions de la
charge éectrique d'un aérosol en milieu bipolaire.

Expressionsdela charge électrique Domained’ application

Equilibre de Boltzmann (Keefe et al., 1959)
dp>0,1um (Scheibel et al., 1984).

&— 1 [&xp il 0% =4m BkEr_pr Parametre d’ asymétrie égal a1
¢~ Tona’ 202 o2 asyl €g :

Loi normale de Gunn (1955) Régime continu dp>0,1 pm

1 l“l+ I]]+ e2 hY ) - 7
J = —l )\ = y
o n[u_ m_] BriE, 0, kT Parametre d’ asymétrie différent de 1.

Expression de Boltzmann modifiée Clement et Régime continu, paramétre d’ asymétrie

Harrison (19914) différent de 1. Mellleur que Boltzmann dans
_ . le cas symétrique aux faibles diametres
Ci (B ) S0hAD) o 2 Yymenq
Co \p_On_ AQ (dp>0,01 pm).

Expression de Bricard et al. (1965) Régime continu, milieu globalement neutre.

= % ol e;;f—z L)) 44— 57 Exp(20\ m)j Fonction de I’ intensité d’ ionisation
‘ ) ' effective.
Expression de Clement et Harrison (1991b) Régime continu, milieu neutre. Calcul de
3= 1 ( M, J A suivant le processus dominant
2 +C/n e (recombinaison, fixation).
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VI. Lamétrologie de la char ge électrique des aér osols

VI.1. introduction

Nous avons vu précédemment, qu'il existe beaucoup de travaux théoriques permettant
de déterminer |'éat de charge d'un aérosol en fonction de ses caractéristiques (dimension, forme
et concentration des particules) ains que celles du milieu environnant (mobilités et
concentrations des ions). La vaidation de ces théories nécessite la conception et le
développement de nombreuses méthodes de mesure de la charge é ectrique portée par |'aérosol.

Nous pouvons en distinguer deux types, d’ une part la mesure "statique”, d autre part,
la mesure "dynamique” de la charge éectrique des particules (Brown, 1997). La mesure
statique repose sur le transfert de charge ou sur I'induction électrostatique dans une cage de
Faraday (Phillips et Gunn 1954, Whitby 1976, Vercoulen et al. 1991). En revanche, la mesure
dynamique de la charge électrique repose sur la mesure de la vitesse de la particule, acquise

dans un champ éectrique.

Parmi les méthodes dynamiques, nous pouvons, distinguer les techniques de mesure
directes et les technigues de mesure indirectes de la vitesse d'une particule chargée dans un
champ éectrique.

Les techniques directes de mesure de la vitesse permettent d'obtenir immediatement la
mobilité de la particule et ainsi sa charge éectrique (eg. 1.3), a condition qu'on connaisse son
diametre. En revanche, les techniques de mesure indirectes nécessitent deux étapes. Il faut
tout d'abord sélectionner les particules en fonction de leur vitesse, puis ensuite détecter (ou
analyser) les particules sélectionnées. Signalons que la détection des particules peut

seffectuer, entre autre, gréce a des méthodes de mesure "statiques” (fig. 1.5).

Tout d'abord, il nous paru important de synthétiser les différents principes de mesure
de la charge électrique sur la figure 1.5. Nous voyons que les techniques sont diverses, et
peuvent se combiner entre elles. Précisons toutefois que, lorsque I'aérosol n'est pas
monodispersé, I’emploi ou la combinaison de la plupart des techniques nécessite I’ utilisation
d’ algorithmes d'inversion des données plus ou moins sophistiqués (Knutson 1976,
Mazumder et al. 1983a, Renoux et Boulaud 1998), car la relation entre la charge

électrique et la mobilité d’ une particule n’ est pas univoque.
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M éthodes" statiques'
(mesure de charges électriques)

M éthodes" dynamiques"
(mesure de vitesses dans un champ éectrique)

‘ MesuredechargedirecteJ [M&euredechargeinduite]

[ Mesur e de mobilité indi recteJ (M esur e de mobilité directe]

Cagede Faraday
Electromet re Equilibre de forces
é ectrometre (cellule de Millikan)
Microscope +

Photographie
Analyseurs de mobilités Caméravidéo
électriques Véocimétrie | aser

Tempsde vol

Extraction des
particules
danslegaz

—(E=( )

Dépot des particules
sur une surface

Détection : Anayse :
compteur optique microscope
C.N.C. photographie

comptage radi oactif

Figure 1.5 - Synthese des différentes méthodes de mesure de la charge é ectrique d’ un aérosol.

V1.2. Les méthodes "dynamiques’ de mesure directe de la charge électrique

Ces méthodes utilisent généralement, une cellule d'observation des particules dans
laquelle on applique un champ électrique continu ou alternatif. Les particules peuvent étre en
chute libre ou bien entrainées par un flux dair dans la celule. Sous I'action du champ
électrique, une particule chargée acquiert une vitesse de dérive qui peut étre mesurée a l'aide
de différentes techniques : observation au microscope, photographie, imagerie vidéo ou bien

vélocimétrie laser doppler.
» Méthodes utilisant un microscope.
L'expérience célébre de Millikan utilise cette méthode. Dans ce cas, on cherche a
immobiliser la particule dans la cellule de mesure en équilibrant sa vitesse limite de chute et

laforce électrostatique qui agit sur elle.
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Ivanov et al. (1974) ont mis au point une méthode destinée a I'analyse de la charge
électriqgue des aérosols fortement radioactifs (“chauds') émetteurs béta. Cette méthode
consiste a appliquer dans une cellule de mesure éclairée par un faisceau lumineux, un champ
électrique pulsé d'amplitude gjustable. La charge éectrique est déduite de I’ observation des

trajectoires des particules radioactives al’ aide d’ un microscope.

» Méthodes utilisant la photographie.

Weélls et Gerke (1919) ont mis au point une méthode permettant de déterminer la
granulométrie d'un aérosol chargé. Pour cela, ils utilisent un condensateur plan vertical,
I’aérosol pénétre dans celui-ci par sédimentation, puis un champ éectrique alternatif est
appliqué entre les électrodes. Un appareil photographique couplé a un microscope permet de
déterminer les trgectoires des particules illuminées par un faisceau de lumiere. L’ amplitude
des oscillations observées est fonction de la mobilité des particules. Nous schématisons sur la

figure 1.6, la cellule de mesure employée par |les auteurs.

Figure 1.6 - Schéma d'une cellule d'observation avec un champ éectrique alternatif

Plus tard, Woessner et Gunn (1956) ont adapté ce dispositif expérimental pour la
mesure de la distribution des charges d'un aérosol polydispersé de gouttes d'eau, exposées a
des rayons X. Le diamétre des gouttes était compris entre 2 et 4 um. Leurs observations sont

en bon accord avec la distribution des charges théorique établit par Gunn (1955), s on
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suppose les conductibilités éectriques positive et négative égales. Les auteurs expliquent ce
résultat par une pollution du gaz porteur de I'aérosol analysé.

Par la suite, ces méme auteurs (Gunn et Woessner, 1956) ont réalisé de nouvelles
expériences toujours sous rayon X, mais cette fois ci, en contrélant avec précaution les
différents parametres expérimentaux. Par exemple, ils contrdlent mieux la dispersion en
diamétre du nuage de gouttelettes ainsi que la pureté du gaz porteur. De plus, ils effectuent la
mesure des conductibilités électriques des petits ions dans le milieu, al'aide d'un condensateur
cylindrique. 1ls mesurent ainsi un rapport d asymétrie entre les conductibilités positive et
négative égal a 0,8. Les distributions des charges obtenues, sont logiquement décalées vers
des valeurs négatives. Malgré la dispersion de leurs mesures, ces auteurs montrent que leurs

résultats sont en assez bon accord avec I'équation de Gunn (1.40).

Ivanov et al. (1969) ont également utilise une cellule de mesure, composee d'un
condensateur plan, mais avec un champ continu, ceci afin de déterminer |'auto-chargement
d'un aérosol radioactif émetteur alpha. Leur cellule est illuminée par un faisceau de lumiére
saccadé par l'intermédiaire d’'un obturateur automatique, puis le déclenchement des

photographies est synchronisé avec le mouvement de I'obturateur.

» Méthodes utilisant I'analyse d'image de particules

Adachi et al. (1985) ont présenté une méthode permettant de déterminer les fractions
positive, négative et neutre d'un aérosol ultra-fin en milieu bipolaire. Il Sagit de faire grossir
I'aérosol ultra-fin par condensation de vapeur (Okuyama et al., 1984), puis de I'introduire dans
un condensateur, ou il est soumis a un champ électrique et a la sedimentation. Un volume de
mesure est créé grace a un faisceau laser et finalement, les fractions chargées et neutre sont
déterminées par une caméra en fonction du sens de dérive des particules dans le champ
électrique.

Plus tard Adachi et al. (1989) ont appliqué cette méthode pour déterminer les fractions
chargées d'un I'aérosol aprés son exposition avec des ions hipolaires, créés par différentes
sources dAméricium 241 de quelgques micro Curie (UCi). Les aérosols analysés ont des
diamétres compris entre 0,1 um et 1 um et des concentrations pouvant dépasser 10’ p cm™®. Ils
ont également mesuré la concentration en ions négatifs dans le milieu.

Leur résultats expérimentaux montrent, que les fractions positive et négative de
I’ aérosol augmentent par rapport ala fraction neutre, lorsque le taux de production desions ou
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bien lorsque leur concentration augmente. Nous pouvons noter que ce résultat peut étre
montrent que, pour les aérosols fortement concentrés (C>10° p. cm™), la concentration des
ions produits par la source radioactive devient insuffisante pour neutraliser efficacement les

particules.

La technique décrite précédemment permet également de mesurer la vitesse des
particules dans le champ éectrique et donc d obtenir la distribution des charges d’ un aérosol
monodispersé. Adachi et al. (1993) I'ont utilisée pour mesurer la distribution des charges d’ un
aérosol aprés passage dans un neutraliseur a effet couronne. Ce type de neutraliseur (Whitby,
1961) permet de faire varier facilement les taux de productions en ions de chague signe, et
d obtenir des concentrations en ions plus élevées qu’ avec une source radioactive. Les auteurs
ont mesuré également les courants d’'ions de chaque polarité produits par |es effets couronne.
Leur étude montre que les distributions des charges obtenues sont en assez bon accord avec
les rapports des courants positifs et négatifs mesurés. Signalons toutefois, que les mesures des
courants d’ions bipolaires ne sont pas réalisées dans la zone de mélange des ions et de

I’ aérosol.
» Méthode utilisant 1a vélocimétrie laser doppler

Un systeme de mesure par vélocimétrie laser doppler (LDV), développé par
Mazumder et al. (1983a) permet de déterminer simultanément la distribution des charges de
I’ aérosol et sa distribution granulométrique. Les particules a caractériser sont introduites dans
un champ électrique alternatif, celles qui sont chargées vont donc osciller dans le champ. Le
diameétre aérodynamique est alors déterminé en fonction du retard de phase de la particule
dans le champ di a son inertie, en utilisant les mesures de vitesse effectuées par LDV. La
charge éectrique est ensuite mesurée en fonction du sens et de I’amplitude des oscillations.
L'avantage de cette méthode est de pourvoir analyser des aérosols polydispersés.

Les techniques de vélocimétrie laser sont de plus en plus développées en Physique des
aérosols car elles permettent d'effectuer des mesures in-situ. Cependant leurs mise en cauvre
reste difficile. Pour exemple, nous pouvons citer les travaux de Saunders et Brown (1998) sur
la mesure de la mobilité des particules dans un champ éectrique continu, ou bien les travaux

de Rader et al. (1998) sur la mesure de la vitesse des particules dans un faisceau annulaire.
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VI.3.Les analyseurs de mobilité électrigue (ou méthodes "dynamiques’
indirectes)

* Introduction

Les anayseurs de mobilité électrique sont des appareils couramment utilisés en
métrologie des aérosols. Ces dispositifs sont constitués par des condensateurs plans ou
cylindriques a l'intérieur desquels I'aérosol circule en écoulement laminaire. I1ls combinent les
effets aérauliques et ectriques afin de sélectionner les particules en fonction de leur mobilité
électrique. En effet, dans un tdl analyseur, les particules chargées sont soumises d'une part, a
une force de trainée qui entraine les particules (s la pesanteur et la diffusion sont négligeables)
le long des lignes de courant du fluide porteur, d'autre part, a une force éectrostatique qui
permet aux particules de changer de ligne de courant. Nous représentons ces deux actions sur la
figure 1.7.

é ligne de courant

Figure 1.7 - Schéma de principe d'un analyseur de mobilité électrique.

Les analyseurs de mobilité électrique peuvent étre utilisés pour précipiter les particules
sur des surfaces de collection en fonction de leur mobilité, ou bien pour extraire du gaz
porteur une certaine fraction de particules ayant une mobilité bien définie. On peut distinguer
trois types d'analyseurs de mobilité éectriqgue en fonction des spectres de mobilités des
particules qui ressortent de I'analyseur, ces spectres correspondent en fait aux fonctions de
transferts des analyseurs.
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Les analyseurs d'ordre 0 n'effectuent pas de différentiation, les analyseurs d'ordre 1
effectuent une différentiation, et les analyseurs d'ordre 2 effectuent deux différentiations sur le
spectre de mobilité initial de I'aérosol. Chacun de ces appareils est caractérisé par sa fonction
de transfert (Knutson et Whitby, 1975).

Signalons gu'il existe plusieurs géométries de I'écoulement pour les analyseurs
plans : I'écoulement longitudinal ou I'écoulement radial (Mesbah, 1994). En revanche, les
analyseurs cylindriques sont tous a écoulement axial. Ces différents appareils doivent étre
utilisés conjointement avec un détecteur d'aérosols, afin de constituer un systéme de
mesure global de la mobilité électrique. Le détecteur d’ aérosols peut étre employé, soit
pour analyser la fraction d’ aérosol déposée sur les électrodes, soit pour analyser celle

transmise a travers |’ analyseur (fig 1.5).

A partir de la mesure de la mobilité électrique, ces systemes permettent d'obtenir la
distribution des charges éectriques (Pourprix, 1973) ou la distribution granulométrique
(Hoppel, 1978) de I'aérosol. Signalons également, que les analyseurs d'ordre 1 permettent de
réaliser des dépbts contrblés de particules sur des surfaces (Mesbah et al. 1993, Mesbah
1994).

Passons rapidement en revue ces trois types d'analyseurs de mobilité éectriques ains

gue leur applications pour I'étude des propriétés él ectriques des aérosols.

* Lesanalyseursdordre O

Nous avons dga présenté un type d'analyseur d'ordre O, utilisé pour la mesure des
petits ions dans un gaz, le détecteur est alors un éectrométre. Néanmoins, ce type d'analyseur
peut étre utilisé avec de nombreux détecteurs, tant pour le dépbt, que pour la transmission de
I'aérosol. Sur la figure 1.8 nous schématisons les différents types de détecteurs associés aux

analyseurs d'ordre 0.

52



Déecteur :
électrométre, cage de Faraday,
— compteur de particule,

comptage radioactif, détecteur
Solide detraces.

Figure 1.8 - Systéme de mesure de la charge éectrique
utilisant un analyseur de mobilité d ordre O.

En ce qui concerne I'étude de la charge éectrique des agrosols par dépdt dans un
analyseur d'ordre O, nous pouvons citer les travaux de Renoux (1961) puis ceux de Billard et
al. (1965) sur la mesure du rapport des fractions positives et négatives d'un aérosol ultrafin.
Dans ces études, I'agrosol est préalablement marqué par les descendants du radon, puis

collecté sur |'électrode centrale et enfin, il est détecté par comptage radioactif.

Plus récemment, Kvasnicka et Riley (1990) ont utilisé plusieurs condensateurs plans
en paralele afin de mesurer la charge moyenne des agrosols radioactifs issus des mines
d'Uranium. lls analysent I'activité surfacique déposeée sur les plagues de collection de
I'analyseur, puis en postulant une loi de charge de I'aérosol en fonction de son diametre, ils en
déduisent sa charge moyenne. Leur éude montre ainsi que la charge médiane en activité d'un

aérosol d'Uranium de diamétre égal & 1 um est environ J=33xe. Cependant, les auteurs
précisent que l'incertitude de leur mesure est importante.

Nous pouvons également citer les travaux de Clement (1998) sur |'application des
analyseurs plans dordre O pour I'étude de la charge éectrique des aérosols fortement
radioactifs. En effet, Clement (1997) a montré théoriquement que, contrairement a un aérosol
inactif, le dépbt d'un aérosol radioactif monodispersé n'est pas uniforme le long des plagues
de collection de l'analyseur. Ce résultat est di a |'auto-chargement de |'aérosol dans le
condensateur. En calculant les équations des trajectoires pour des particules dont la charge
électrique peut varier a l'intérieur de I'analyseur, I'auteur en déduit un profil de dépbt qui est

fonction de I'activité spécifique de |'aérosol.
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Les analyseurs d'ordre O peuvent étres également combinés avec un détecteur optique
d'aérosols. On mesure alors la fraction d'aérosols transmise a travers le condensateur. Cette
fraction transmise est caractérisée par la fonction de transfert de I'analyseur, qui donne la
probabilité d'extraction d'une particule en fonction d'un parametre qui est défini a partir de la
mobilité des particules, de la géométrie et des conditions opérationnelles (débit volumique,
tension) de I'analyseur. Nous représentons sur la figure 1.9 la fonction de transfert type des

analyseurs d'ordre O (Renoux et Boulaud, 1998).

P a

1

0 >
Q. ZxUxG
211

Figure 1.9 - Fonction de transfert d’ un analyseur de mobilité d’ ordre 0.

Sur cette figure, P représente la probabilité d extraction d’ une particule, Z la mobilité
électrigue de la particule, U latension au bornes de I’ analyseur, G un paramétre géométrique

del’analyseur et Q, le débit volumique d’' aérosol dans |’ analyseur.

Pollak et Metnieks (1962) ont utilisé un analyseur d’ ordre O avec un compteur de
particules pour déterminer la fraction neutre de |’aérosol en fonction de son diametre. Les
auteurs ont ains montré que la loi de Boltzmann ne donne pas un résultat satisfaisant pour
I’ aérosol ultra-fin.

John et Davis (1974) ont également appliqué cette technique pour déterminer la
distribution des charges d’ un aérosol monodispersé de diameétre égal a 0,36 pum. L’ aérosol est
préalablement neutralisé & I’aide d’ une source de 1 mCi de ®Kr, et la détection s effectue &
I’aide d’un compteur optique de particules. Leur résultat montre un bon accord avec laloi de
Boltzmann, mais leur dispositif ne permet pas d’'analyser separément les particules positives

et négatives.
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* Lesanalyseursdordre 1

De fagon analogue aux anayseurs de mobilité d ordre O, les analyseurs d ordre 1 sont
utilisés, soit pour effectuer des dépbts de particules sur les électrodes, soit pour extraire une
fraction de I'aérosol du gaz porteur. Afin d effectuer une différentiation, ces analyseurs
nécessitent la mise en cauvre, soit d'un écoulement d'air filtré adjacent a I’ écoulement
d aérosol (Whitby et Clark, 1966), soit une électrode divisée (Tammet 1967, Kojima 1978).

Lorsgque I'aérosol est monodisperse, les analyseurs d’'ordre 1 permettent d’ effectuer
des dépdts distincts de particules suivant leur état de charge éectrique et leur polarité. Megaw
et Wells (1969) ont mis au point un analyseur de ce type, également appelé précipitateur
électrostatique. Plus tard Yeh et al. (1976) ont utilisé une version miniature de cet appareil
pour mesurer la charge éectrique d'aérosols radioactifs. Lafigure 1.10, emprunté a Megaw et

Weéllsillustre les différents dépdts de particules suivant leur état de charge.

)

Air filtré

Figure 1.10 - Schéma d’ un précipitateur éectrostatique plan a écoulement longitudinal
(Megaw et Wells, 1969).

A la méme époque, Bricard et al. (1976) ont développé un dispositif analogue, pour
I’ étude de la charge éectrique des agrosols en milieu bipolaire. La collection des particules
s effectue sur des plaques de verre, puis les dépbts sont analysés a l'aide d'un microscope.
Ce dispositif a été utilisé dés 1973 par Pourprix, pour mesurer la distribution des charges d’un
aérosol monodispersé de sphéres de latex de diamétre égal a 0,71 pum. Dans ses expériences,
' aérosol est soit exposé & des ions bipolaires produits par une source de 1 mCi de °Po, soit
exposé a l'ionisation naturelle de I’atmosphére pendant un temps suffisant pour atteindre
I’ état stationnaire.
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Ainsi, en faisant varier |'intensité d’'ionisation effective (Q) et la concentration de
I’ aérosol (Cy), I’ éude de Pourprix (1973) a permis de valider |’ expression établie par Bricard
et al. (1965) (eg. 1.50) sur la charge moyenne d’ un aérosol en fonction de Q/C. Le domaine
de variation du paramétre Q/C¢, étudié par Pourprix est compris entre environ 5x10%% m® s*
et 5x10°° m® s*. L’ auteur montre ainsi de fagon expérimentale que la distribution des charges
de I’ aérosol suit la loi d'équilibre de Boltzmann pour des valeur de Q/C inférieures & 102
m® s et atteint une valeur limite négative, qui est fonction du rapport des mobilités des ions

(1+/1.) lorsque Q/C%>10° m* s, ce qui correspond tout & fait & ce que montre lafigure 1.4.

Lorsque les analyseurs d’'ordre 1 sont utilisés conjointement a un compteur de
particules ou un électromeétre, il est alors nécessaire de connalitre la fonction de transfert de
I”analyseur pour interpréter correctement les résultats. Signalons que I’ aérosol doit étre injecté
a proximité de I'une des électrodes, ceci afin de pouvoir discriminer les mesures des
particules positives et négatives suivant la polarisation du condensateur. Sur les figures 1.11
et 1.12, nous représentons le schéma de principe d’un analyseur d’ ordre 1 plan a écoulement
radial, également appelé SMEC (Spectrométre de Mobilité Electrique Circulaire; Mesbah,
1994) et lafonction de transfert générale des analyseurs de mobilité d’ ordre 1.

Compteur de particules 1

|_. Electrométre
Qf+Qa

0 i
Q Q+Q.  ZxUxG
2 21
Figure 1.11- Schémade principe d'un Figure 1.12- Fonction de transfert d’un
analyseur d’ ordre 1 a écoulement radial analyseur d’ ordre 1 (Q; représente le débit
(SMEC). d’ aérosol et Qs le débit d air filtré dans
I” analyseur).
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* Lesanalyseursdordre 2

Contrairement aux analyseurs d’'ordre O et 1, les analyseurs de mobilité éectrique
d ordre 2 sont utilisés uniquement pour extraire une bande étroite de mobilité (AZ) a partir de
I"aérosol initial. Ces analyseurs sont egalement appelés analyseurs différentiels de mobilité
électriqgue (ADME) et ils existent en version cylindrique ou plane, a écoulement axial (Haaf,
1980) ou radia (Mesbah, 1994). Nous représentons sur les figures 1.13 et 1.14,
respectivement le schéma de principe d’un analyseur a écoulement radial (SMEC différentiel)

et lafonction de transfert des analyseurs d ordre 2.

P
' 0
Qm Compteur de particules Q; —-Q, Qf Q; +Q, ZxUxG
Electrométre o E[ Tt
Figure 1.13- Schéma de principe d’'un Figure 1.14 - Fonction de transfert d’un
analyseur d’ ordre 2 & écoulement radial analyseur d’ ordre 2 pour Qr=Qe et Q:=Qn
(SMEC différentidl). (Qareprésente le débit d' aérosol et Q; le

débit d’air filtré dans |’ analyseur).

Les analyseurs différentiels de mobilité électrique permettent donc de mesurer avec
une grande précision la distribution en mobilités d' un aérosol (Knutson et Whitby, 1975b)
dans un domaine de dimensions compris entre quelques nanometres (Hussin et al., 1983) et
environ 2 micrométres (Le Bronec, 1998). Ces analyseurs ont de nombreuses applications en
métrologie des aérosols. Citons par exemple, la génération d aérosols monodispersés
submicroniques (Liu et Pui, 1974b), la mesure de la distribution granulométrique d' un aérosol
(Knutson, 1976) ou bhien la mesure de la distribution des charges d’un aérosol (Liu et Pui,
1974c). Signalons également que l'association de deux analyseurs différentiels permet
d étudier les variations de dimension des particules (Rader et McMurry, 1986) ou bien de

déterminer la densité de celles-ci (Le Bronnec et al., 1999).
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Dans le tableau 1.4 nous résumons les principaux avantages et inconveénients liés a

I” utilisation des différents types d’ anal yseurs de mobilité électrique.

Tableau 1.4 - Avantages et inconvénients des différents analyseurs de mobilité électrique.

Analyseurs Avantages I nconvénients

Facilité de mise en cauvre, surtout pour  Mauvaise résolution pour |’ analyse de la
le dépbt de particules. distribution des charges

Ordre0
Analyse aisée de lafraction neutre et de Pas de distinction de la fraction positive et

lafraction chargée de |’ aérosol. négative avec un compteur de particules.

Facilité de mise en cauvre.

Bonne résolution pour I’ analyse des Analyse fastidieuse des dépbts de
dépdts de particules particules.

Dilution de |’ aérosol sélectionné en amont
du compteur de particule
(génant pour I'analyse d' aérosols
faiblement concentrés).

Analyse simultanée des fractions
positives et négatives de I’ aérosol en
version dépét.

Ordrel  Analyse distincte desfractions positives
et négatives avec un compteur de
particules.

Nécessite I’ utilisation d’ un aérosol
parfaitement monodispersé.

Analyse aisée de lafraction neutre avec
un compteur de particules.

Interprétation facile de laréponse du
compteur de particules.

Trés bonne résol ution.
Nécessite une modification de
I” écoulement aéraulique pour I" analyse de
|lafraction neutre.

Analyse distincte des fractions positives
Ordre?2 et negatives.

Pas de dilution de |’ aérosol enamont du  Interprétation des résultats bruts moins
détecteur. aisée que pour I’ordre 1.
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V1.4. Synthese des résultats expérimentaux

Dans le tableau 1.5 nous résumons les principales études réalisées sur la charge
électrique des aérosols non radioactifs en milieu bipolaire. Nous privilégions volontairement
les études concernant le domaine continu, car ' est dans ce cas que |’ aérosol peut posseder
des charges multiples et peut alors subir des effets él ectrostatiques importants.

Nous présentons les différentes études en fonction des aérosols analysés, des types de
neutraliseurs utilisés et des paramétres de mesure de la charge de I’ aérosol. De plus, nous
mentionnons si des études conjointes ont été réalisées sur les propriétés des ions présents dans

les différents neutraliseurs employés.
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Tableau 1.5 - Synthese des différentes études sur la charge é ectrique de agrosol en milieu bipolaire.

Caractéristiques Typede Paramétre de mesuredela M esure des propriétés . .
Auteurs s : ; Résultats et conclusions
del’aérosol neutraliseur charge desions
Woessner et Gunn Gouttes d'eau R X Distribution des charges, cellule N Distribution gausszs enne, cr}a(%Ie
(1956) polydispersé 2-4um ayon 2. d’ observation on moyenne neutre. atlsthye anle,
' ' ' présence d'impuretés ?.
Gunn et Woessner Goutte d eau 8um Ravon X Distribution des charges, cellule Mesure du paramétre Bon accord avec la théorie de Gunn
(1956). Hm. &y ’ d’ observation d’ asymétrie. (1955), statistique de comptage faible.
Distribution des charges.
John et Davis Latex monodispersé . g5 Analyseur d’ ordre 0, analyse
(1974) 0,36 um LmCi K confondue des fractions positives Non Bon accord avec Boltzmann,
et négatives
Liu et Piu (1974¢) DOP monodisperse 0,55 2 mGi ®Kr Distribution dgs c'hargeﬁ ADME Concentration>10° cni® Ecart type en acco,rd‘avec Bolt,zmgnn,
et 1,17 ym cylindrique. charge moyenne |égérement négative.

Zamorani et al. Latex monodispersé0,8
(1978) pm

Aérosol monodispersé

Field et al. (1981) 031 1um

Porstendorfer etal.  DEHS monodispersé
(1984) 05-2um

DOP momodispersé

Adachi et al. (1989) 0.1 pm

Aérosol monodispersé

Adachi et al. (1993) 0.98,m

Effet couronne
aternatif

2 sources **Am +
champ électrique

6 mCi *Am
0,75 mCi **C

241Am

Distribution des charges. Dépbt
dans un analyseur d’ordre 1

Charge moyenne

Distribution des charges
ADME plan

Distribution des charges. Cellule
d’ observation

2 effets couronnes  Distribution des charges. Cellule

continus

d’ observation

Courant d'ions global
produit par I’ effet
couronne (i +1i.)

Courant d'ions positifs
et négatifs en dehors de
la zone de charge

Lacharge dépend dei.+i., approche
I’ équilibre de Boltzmann pour i.+i.=0.

La charge dépend des courant d’ions et
du champ électrique

Faible différence avec |athéorie de

Estimation de n./n.
Gunn.

Concentration n. en
fonction dela
concentration aérosol.

Efficacité de neutralisation faible pour
les aérosols fortement concentrés

Mesure des courantsi.,
et i. en dehors dela zone
de charge.

Lacharge dépend dei./i., faible
différence avec Boltzmann pour i./i-=1.
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V1.5. Conclusion

Nous avons vu qu'il existe de nombreuses études expé&rimentales sur la charge
électriqgue des aérosols en milieu bipolaire. Ces études montrent genéralement que la
distribution des charges d'un aérosol peut étre représentée par une loi normale. Néanmoins,
on constate souvent un décalage de cette distribution vers des valeurs négatives, ceci par
rapport alaloi d équilibre de Boltzmann qui est communément employée. En s appuyant sur
les différentes théories existantes, les résultats expérimentaux sont habituellement interprétés
a partir des différences de mobilités des ions positifs et négatifs. Toutefois, ces interprétations
restent qualitatives.

Quelques études montrent gu’il est possible d’influer sur I’ état de charge d’ un aérosol
en maitrisant la production des ions. Ces études proposent I’ utilisation de dispositifs a effet
couronne ou bien utilisant des sources radioactives, qui permettent de controler de fagon
indépendante les concentrations en ions positifs et négatifs ; il est aors possible d’ gjuster les
productions des ions bipolaires afin d’ obtenir I’équilibre de Boltzmann. Cependant, les
mesures réalisées sur les ions et permettant de vérifier leur production, sont géenéralement
effectuées en dehors de la zone de mélange avec |’aérosol (zone de neutralisation). En
conséquence, la corréation entre la loi de charge de |’ aérosol et les propriétés éectriques du
milieu n'est pas parfaite, car les conductibilités des ions positifs et négatifs peuvent évoluer
entre la zone de production et la zone de mélange.

En définitive, seule I’ étude réalisée par Gunn et Woessner (1956) montre le lien entre
la mesure de la distribution des charges d’'un aérosol et le rapport des conductibilités
électriques positives et négatives. Toutefois, leurs expériences ont été limitées par les
conditions opérationnelles de I'époque. En effet, la technique de mesure employée est
fastidieuse et le nombre de particules analysées sen trouve limité. De plus, I'intensité
d’ionisation mise en cauvre dans les expériences est faible.

De notre étude bibliographique, nous pouvons donc déduire que la validation des
théories sur la distribution des charges des aérosols nécessite la réalisation simultanée de deux
types de mesure. D’ une part, la mesure des ions positifs et négatifs, notamment |le parametre
dasymétrie, d’'autre part, la mesure de la charge éectrique de I'aérosol. Afin d étre
exploitable, ces mesures doivent étre réalisees avec une bonne maitrise des différents
parametres expérimentaux tel que la monodispersion de I'aérosol ou bien la production des

ions.
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VII. Théorie dela charge électrique des aér osols radioactifs

VI1.1. Introduction

Il existe dans la littérature plusieurs études théoriques permettant de déterminer I’ état
de charge d'un aérosol radioactif (Harrison, 1992). Ces études montrent que le processus de
charge est sensiblement différent de celui des aérosols inactifs. Par ailleurs, quelques résultats
expérimentaux ont d§ja permis de montrer I’influence de la radioactivité de I’ aérosol sur son
état de charge électrique (Yeh et al., 1976).

Nous connaissons |'importance des propriétés électriques d'un aérosol sur son
comportement vis a vis des effets électrostatiques. C’ est pourquoi, en raison de la nocivité des
radioéléments tant au niveau de I'irradiation que de la contamination, il est essentiel de
pouvoir déterminer avec précision la charge électrique des aérosols radioactifs et son
influence sur I'évolution des particules. C'est pourguoi, différentes équipes de recherche se sont
attachées a éudier les propriétés électriques des aérosol s radioactifs depuis plusieurs années.

VI1.2. Description du processus de charge électrique d'un aérosol radioactif

VI1.2.1. Introduction

Le processus de charge électrique d'un aérosol radioactif comporte deux aspects
différents par rapport au processus de charge d' un aérosol inactif. Tout d abord, |’ aérosol
radioactif est soumis a un mécanisme d auto-chargement de ses particules lors de I’ émission
d un éectron béta ou bien d’un noyau d’hélium alpha. De plus, contrairement aux aérosols
inactifs, la production des ions bipolaires dépend de la radioactivité de |'aérosol. En
conséquence, la distribution des charges de I’ aérosol radioactif résulte de I’ équilibre entre un
terme d’ auto-chargement et un terme de neutralisation.

L’ auto-chargement est fonction de I’activité spécifique de I'aérosol tandis que la
neutralisation est fonction de la mobilité ainsi que de la concentration des ions bipolaires
produits par I’ aérosol. Nous schématisons ces deux mécanismes sur lafigure 1.15.
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Figure 1.15 - Processus de chargement éectrique d’ un aérosol
radioactif émetteur alpha ou béta.

D’ apres lafigure 1.15, nous pouvons dégja percevoir la complexité de ce processus. En
effet, nous voyons d’'une part, que les divers mécanismes participant a ce processus sont
interdépendants, d’ autre part, que ces mécanismes sont différents suivant la nature (alpha ou
béta) de la radioactivité de |’aérosol. Par exemple, le mécanisme d auto-chargement des
aérosols émetteurs alpha est sensiblement différent de celui des émetteurs béta, de méme, la

production des ions bipolaires va dépendre de la nature du rayonnement et de la concentration
de |’ aérosol.

Détaillons les différents mécanismes intervenant dans ce processus.
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VII1.2.2. L'auto-chargement des particules
* Les émetteurs béta.

Afin de caractériser le taux d auto-chargement (m) d'un aérosol radioactif, nous
utilisons I’ activité spécifique des particules n (Bq p.™>) ains que le nombre de charges
électriques (p) résiduelles sur les particules lors d’ une désintégration. L'activité spécifique des
particules étant définie par le nombre moyen de désintégrations par unité de temps sur une
particule.

Dans le cas des radioél éments émetteurs béta, il est généralement admis que le nombre
de charges élémentaires émises a chaque désintégration est égal a 1 (lvanov et Kirichenko
1970, Yeh 1976), il correspond a I'gection de I'éectron. En conséquence, le taux d auto-
chargement de la particule est positif, et il est défini par larelation :

m=plhH =+10, (1.54)

ou m représente le taux d auto-chargement d’ une particule (charges élémentaires/'s), p
le nombre de charges résiduelles a chague désintégration et n I'activité spécifique de la
particule (Bg p.™).

Pour les aérosols émetteurs béta, le taux d auto-chargement est donc égal al’ activité
spécifique des particules.

Lorsgu'un aérosol radioactif est produit de facon homogéne a partir de matiere
contenant un éément radioactif, il est souvent commode d’ exprimer I’ activité spécifique en
fonction de la dimension des particules. Nous obtenons ains larelation :

n :gnnrg p, A, (1.55)

ou n représente I’ activité spécifique des particules (Bq p.'l) de rayon r, (M), pm la

masse volumique (kg m) et As I activité massique du matériau (Bq kg'l).

* Lesémetteurs alpha

Le mécanisme d’ auto-chargement des aérosols radioactifs émetteurs alpha est plus
complexe que celui des émetteurs béta. En effet, lors de I’ émission d’un noyau alpha (He™)

nous obtenons une charge résiduelle négative égale a -2xe sur la particule. Cependant, le
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noyau alpha (beaucoup plus lourd que I’ éectron béta) peut arracher des éectrons situés a la

surface de la particule, au moment de son éection.

Une étude réalisée par Ivanov et al. (1969) cite les travaux de Ehrenhaft (1925) qui a
observé expérimentalement pour la premiére fois cette émission d’ électrons secondaires. Dans
leur étude, Ivanov et al. (1969) ont également réalisé des expériences permettant de
déterminer I’ auto-chargement d’un aérosol émetteur alpha ayant été activé par les descendants
du radon.

Leurs résultats ont permis de montrer que le nombre d’ éectrons secondaires (w) eémis
a chaque désintégration est trés variable, ce nombre étant généralement compris entre 10 et 20
mais il peut atteindre 40 charges élémentaires. Les auteurs montrent ainsi, en tenant compte
de la charge du noyau alpha, que le nombre de charges résiduelles est en moyenne de +12

charges é émentaires par désintégration (p=+12).

Signalons que dans le cas de |’ activation d’un aérosol par les descendants du radon
I’ émetteur alpha est principalement le *®Po. Celui-ci étant fixé sur la surface de la particule, il
est possible d’'observer un auto-chargement négatif lorsque le noyau alpha est émis sans
traverser la particule (Ilvanov et al. 1969, Clement et Harrison 1992), car il n'arrache pas
d'électrons secondaires. Nous schématisons les deux possibilités d'auto-chargement d'un

aérosol active par du radon sur lafigure 1.16.

Zoned’émission des
é ectr ons secondaires

Figure 1.16 - Schéma du mécanisme d’ auto-chargement des aérosols

radioactifs activés par du radon.
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Plus tard, Yeh et al. (1978) ont déduit un taux d auto-chargement des particules
émettrices apha a partir de la mesure de la charge moyenne d'un aérosol d oxyde de
plutonium (*8Pu0y). Ils montrent ainsi, en tenant compte de la charge du noyau alpha, que le
nombre de charges résiduelles est environ égal a +9 charges él émentaires par désintégrations
(p=19). Ce résultat est du méme ordre de grandeur que les valeurs indiquées par lvanov et al.
en 1969.

* L'interaction avec le rayonnement gamma

Du fait de la pénétrabilité importante des photons dans la matiere, les particules
d’ aérosols peuvent étres soumises a un auto-chargement si |’aérosol est émetteur gamma ou
bien sil est exposé a un flux de photons issus d' une source d’irradiation externe.

Dans le cadre de notre these, nous nous intéressons a cet auto-chargement, afin de le
quantifier dans le cas de I’interaction avec un rayonnement gamma de forte intensité. Pour
cela, nous cherchons a exprimer un taux d’ auto-chargement des particules soumises a un flux
de photons. Exposons briévement les principaux types d'interactions entre la matiere et les

photons pouvant conduire al’ auto-chargement d’ une particule d’ aérosol.

Il existe trois principaux types dinteractions entre un rayonnement de photons et la
matiere : I’ effet photo-éectrique, I’ effet Compton, et la création de paires. |l peut se produire une
interaction s le potentiel dionisation (w;) du matériau considéré est inférieur a l'énergie (hv) des
photons incidents (wi<hv). En conséquence, l'interaction d'un rayonnement de photons avec un
aérosol peut se traduire par un auto-chargement des particules s I'énergie des photons et
suffisante.

Nous pouvons distinguer deux mécanismes d auto-chargement par émisson d'un
éectron. D’une part, I'auto-chargement des particules par effet photo-dectrique, d' autre part,
I’ auto-chargement des particules par effet Compton. Il existe des domaines de prépondérance
pour chacune de ces interactions en fonction de I énergie des photons et du numéro atomique de
I'édément considéré.

L’ effet photo éectrique est prépondérant sur I'effet Compton lorsque les photons incidents
ont une énergie faible (hv<0,1 Mev) et lorsgue les matériaux ont un numero atomique supérieur a
20 (ce qui et le cas pour les métaux). Nous pouvons aors définir un nombre d’ éectrons émis par
photon incident sur la particule en utilisant I'équation de Fowler-Nordheim (Cardona et Ley,
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1978). Emets & al. (1993) ont proposé une expression de I'auto-chargement par effet photo
éectrique permettant de déterminer lacharge éectrique d’ un aérosol sous irradiation de photons.

Cet effet photoéectrique peut étre utilisé en métrologie des aérosols pour caractériser
la nature des agérosols nanomeétriques soumis a un rayonnement ultra violet (Burtscher et al.
1982, Fendel et Schmidt-Ott 1994). En effet, il existe des théories permettant de déterminer la
composition des aérosols nanométrigues en étudiant la charge é ectrique obtenue sous |’ action
d'un rayonnement ultra violet (Jung et al. 1988, Filippov et al. 1993, Mikhalkova et
Poluektov 1996).

L’ effet Compton est l'interaction prépondérante pour les photons dont I'énergie est
comprise entre 0,8 et 4 Mev (Kaplan, 1963). Il est possible de déterminer un taux d auto-
chargement des particules par effet Compton en fonction de la densité de flux énergétique
recu par la particule, du coefficient massique de transfert d’ énergie spécifique au matériau, de
I’ énergie moyenne des éectrons Compton et de la dimension de la particule. Cependant, le
calcul est compliqué, et nécessite la connaissance du spectre d’ énergie des électrons Compton
en fonction de I’ énergie des photons incidents.

Néanmoins, nous pouvons établir une expression approchée de I’ auto-chargement des
particules sous irradiation de photons, en supposant que toute les interactions entre un photon
et la particule entrainent |I’émission d un éectron, donc un auto-chargement. Pour cela, nous
utilisons le coefficient d atténuation linéaire du photon dans la matiere, il correspond a la
distance moyenne parcourue par le photon entre deux interactions. Nous pouvons donc
exprimer le taux d' auto-chargement de la particule en fonction de ce coefficient et du débit de

fluence sur la particule. Nous obtenons ainsi |’ expression (Gensdarmes et al., 1998) :

m, = ¢ & U, [, (1.56)

ou my représente |’ auto-chargement (charges éémentaires’s), @ le débit de fluence
(photons m? s%), o, la section efficace de la particule (m?), pm le coefficient d’ atténuation
linéaire (m™) dansle matériau et I'p le rayon de la particule (m).

Toutefois, |” auto-chargement par irradiation de photons est tres inférieur a celui obtenu
par les émissions alpha ou béta (Emets et al. 1993, Gensdarmes et al. 1998).
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VII1.2.3. Letaux de production desions bipolaires dans le milieu

Rappelons que le taux d’ionisation du milieu détermine la concentration des ions
bipolaires ainsi que la cinétique du processus de charge d'un aérosol. Dans le cas particulier
des aérosols radioactifs, ce taux d’'ionisation dépend des caractéristiques de I’ aérosol, c'est a
dire de la nature du rayonnement, de |’ activité spécifique ains que de la concentration des

particules.

* Les émetteurs béta

Dans le cas de I'émission d'électrons béta, le nombre de paires d’ions (I) créées
dans le milieu s exprime en fonction du maximum du spectre d’ énergie des électrons et du
potentiel d'ionisation de I’air (eg. 1.11 et 1.12). En utilisant ce parameétre, nous pouvons
donc exprimer le taux de production des ions, en fonction de I’activité spécifique
moyenne des particules et de la concentration de |'aérosol. Nous obtenons ainsi
I”expression (Reed et al., 1977) :

q=1mLc,, (1.57)
oll q représente |e taux de production des ions (nombre de paires d’'ions m= s?), | le
nombre moyen de paires d’'ions produites par désintégration, n I’ activité spécifique moyenne

des particules (Bq p.™) et C; la concentration totale de I’ aérosol (m).

Si nous supposons que la recombinaison est le mécanisme principal de disparition des
ions dans le milieu, nous pouvons exprimer la concentration stationnaire en ions de chague

signe par larelation :

n= 1O (1.59)
a

oll n représente la concentration stationnaire en ions positifs ou négatifs (m™>) et a le

coefficient de recombinaison desions (m*sY).
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* Lesémetteurs alpha

Dans le cas des aérosols émetteurs apha, nous pouvons utiliser la méme expression
gue pour les émetteurs béta. Toutefois, Clement et Harrison (1992) soulignent le fait qu’il faut
tenir compte de I’énergie cédée par le noyau apha a I'intérieur de la particule, pour les
aérosols de grandes dimensions (dp > 10 um). En effet, une partie non négligeable de
I’ énergie du rayonnement alpha peut étre dissipée dans la particule, elle ne contribue donc pas

al’ionisation du gaz.
* Influence de la géométrie du milieu sur le taux de production

Lorsque la géométrie du milieu ne permet pas aux rayonnements d effectuer leur
parcours en entier, le taux d’ionisation se trouve limité. Ce phénoméne est sensible dans les
conduits d’ échantillonnages, surtout pour les électrons béta qui ont un parcours dans I'air
beaucoup plus grand gque les noyaux alpha. Yeh (1976) a estimé la production d’ions dans un
conduit cylindrique en supposant, d une part, que |’aérosol radioactif constitue une source
linéaire située sur I’axe du cylindre, d’ autre part, que le parcours moyen du rayonnement est

égal au rayon du tube. L’ auteur exprime alors le taux de production par larelation suivante :

q:léERDT]EDt , (1.59)
ou | représente le nombre de paires d’ions produite en milieu infini, & le parcours

moyen du rayonnement en milieu infini et R le rayon du tube.

Plus récemment, Clement et Harrison (1992) ont montré que |’ expression (1.59) sous
estime le taux de production des ions. Ces auteurs proposent alors de calculer la distance
moyenne entre |’ axe du tube et un point arbitraire situé sur la surface de ce tube. I1s effectuent
alors leur calcul en supposant que la distance axiale maximum du parcours est égale a environ

10 rayons. Nous schématisons leur représentation sur lafigure 1.17.

10R

Figure 1.17 - Schéma du parcours moyen d' un rayonnement dans un tube.
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Clement et Harrison (1992) montrent ainsi que le parcours moyen (d) d'un

rayonnement (suppose rectiligne) dans un tube de rayon R peut étre décrit par |’ expression :

d=

N

R. (1.60)

VI1.3. Les éguations d'évolution de la charge électrique d'un aérosol radioactif

VII.3.1. Introduction

De facon analogue aux théories de chargement électrique des aérosols non radioactifs,
nous pouvons modéliser la charge des agrosols radioactifs en suivant deux approches. La
premiére, consiste & supposer que toute les particules possédent la méme charge moyenne J,
et nous décrivons alors |'éguation d évolution de cette charge moyenne. La deuxieme,
consiste a décrire |’ évolution de chague fraction de particules portant un nombre de charges

élémentaires (j) donné.
VI1.3.2. Equation d'évolution de la charge moyenne de I'agrosol

* L'équation de Y eh (1976)

Par analogie avec |’ étude de Liu et Pui (1974a) sur la neutralisation des aérosols, Y eh
(1976) a modélisé I'évolution de la charge d'un aérosol radioactif en considérant les flux
d’ions positifs et négatifs arrivant sur une particule de charge moyenne J. Afin de prendre en
compte I’ auto-chargement des aérosols radioactifs, Y eh gjoute un taux d auto-chargement des
particules. L’ équation 1.61 décrit alors I’ évolution du nombre moyen de charges éectriques
de I’ aérosol radioactif (Yeh, 1976).

dJ
o =Pum. B, T+m (1.61)

ou J représente le nombre moyen de charges électriques, 31 5 €t .1 5 les coefficients de

fixation respectifs des petits ions positifs et négatifs sur des particules possédant un nombre

70



moyen de charges J (m* s%), n. et n. les concentrations respectives des ions positifs et négatifs

(m™) et m le taux d’ auto-chargement moyen des particules (charges é émentaires/s).

Y eh a également déterminé une solution analytique de cette éguation dans le régime
continu en utilisant les coefficients de fixation définis par Gunn (1954), et en supposant que
les concentrations ainsi que les mobilités des ions positifs et négatifs sont égales. L’ auteur

obtient ainsi lasolution :

) = % +(J0 —%j [exp(—k ) , avec k = 4me O [h/e, |, (1.62)

ou J représente le nombre moyen de charges éectriques initial de I’ aérosol, m le taux

d’ auto-chargement, L lamobilité électrique desions et n la concentration desions.
 Leséquations de Reed et al. (1977)

Reed et al. (1977), ont montré que I'étude de la cinétique du processus de charge
impose la prise en compte de I’ évolution des concentrations en ions positifs et négatifs dans le
milieu. En effet, la cinétique de charge des aérosols radioactifs est différente de celle des
aérosols non radioactifs, car I’ établissement des concentrations stationnaires en ions dépend
de I'activité et de la concentration de I'aérosol. Reed et al. proposent donc de coupler les
équations d’ évolution des concentrations ioniques avec celle du nombre moyen de charges

électriques. Ils établissent ainsi le systeme d’ égquations :

dJ
a =B, M, =B, _+m, (1.63)
dn,

dt =1 C; —ah, th_—B,, 0, [C, (1.64)
%ﬂmmt+mmmt—am+m_—g_um_[ct, (1.65)

ou | représente le nombre moyen de paires d'ions produites par désintégration, n
| activité spécifique moyenne des particules (Bq p.™), C: la concentration totale de |’ aérosol
(m®), a le coefficient de recombinaison (m® s*) et w le nombre moyen d dectrons secondaires

émislors d’ une désintégration.
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Nous remarguons que |’ équation d’ évolution des ions négatifs comporte un terme source
supplémentaire (wlh [C, ), qui assimile I’émission d' éectrons secondaires a une production
dions négatifs. Dans le cas des émetteurs béta, nous avons w=1, et ce terme est important

seulement pour les aérosols fortement radioactifs ou pour les émetteurs alpha.

VI1.3.3. Equation d'évolution de la distribution des charges de I'agrosol

Clement et Harrison (1992) ont proposé une généralisation du systéme d’ équations
permettant de déterminer I’ évolution de chague fraction de particules portant un nombre de
charges donné (eg. 1.36 a 1.38), incluant le cas des aérosols radioactifs. Pour définir
rigoureusement I’ évolution de la distribution des charges dans le cas des émetteurs alpha, ils
introduisent dans leurs équations un terme d auto-chargement qui est fonction de la
probabilité d observer un nombre w d' électrons secondaires émis lors d’une désintégration
alpha. Les auteurs soulignent I"intérét d’ utiliser cette probabilité notamment, dans le cas d'un
aérosol activé par du radon, car nous avons vu gue le nombre d’ électrons secondaires peut
étre nul. Toutefois, comme nous N’ avons pas trouve dans la littérature d’ expression générale
afin de décrire cette probabilité, nous présenterons uniquement le systeme d’ éguations en

fonction du taux moyen d’ auto-chargement des particules :

dc.
d_'[J = Blj-l [h, [Cj—l + B—1j+1 n_ [Cjﬂ B B1j (n, [CJ B B-lJ [ m:J +n [Cj-p —-n E:j ! (1'66)
dn+ _ +00
ot —q+|mmt_am+m—__2[31j n, [C; , (1.67)
jmmo
dg—t—:q+|mmt+wmmt—am+m_—ZB_ljm_BDj , (1.68)
oo

ou C; représente la concentration de particules portant j charges éémentaires positives ou
négatives (m), B, i-1 le coefficient de fixation d'un ion positif sur une particule portant j-1
charges (m* s, B.1 j+1 le coefficient de fixation d'un ion négatif sur une particule portant j+1
charges (m® s%), p le nombre moyen de charges résiduelles sur la particule & chague

désintégration, w le nombre moyen d’ électrons secondaires émis a chaque désintégration, g un
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taux d'ionisation supplémentaire pouvant provenir d’une source dirradiation, et C; la

concentration totale de I’ agrosol (C, = z C)-
j

Dans le cas des aérosols radioactifs émetteurs alpha, nous avons larelation p=w-2. En
revanche, dans le cas des aérosols émetteurs béta, nous avons p=w=1 puisgque seul I’ électron

béta contribue a |’ auto-chargement de la particule.

Comme pour les aérosols non radioactifs, il n’existe pas de solution analytique des
systemes d’ équations définis précédemment en fonction du temps. Il faut alors utiliser des
méthodes numériques. La résolution numérigue de ces systemes a été effectuée par Reed et al.
(1977) ainsi que par Clement et Harrison (1992) pour déterminer respectivement I’ évolution
de la charge moyenne et la distribution des charges de |’ aérosol. Leurs résultats montrent que

lacharge ainsi que les concentrations en ions bipolaires atteignent un état stationnaire.

VIl.4. La distribution stationnaire des charges éectriques des aérosols

radioactifs

De fagon analogue aux aérosols non radioactifs, nous pouvons définir une solution
stationnaire de la charge moyenne portée par |’aérosol. Pour cela nous utilisons les
coefficients de fixation en régime continu défini par Gunn (1954). Cependant, Clement et
Harrison (1992) montrent qu'on ne peut pas éablir une solution analytique simple pour

déterminer exactement la distribution des charges des aérosols radioactifs.

VII.4.1. Solutions stationnaires établies par Y eh (1976) et par Reed et al. (1977)

En supposant que les concentrations et les mobilités des ions bipolaires sont égales,
Y eh (1976) a montré que la charge moyenne al’ état stationnaire peut S exprimer al’aide de la
relation :

_m
K

J

00

,avec K =4mlefulh/e, ,et m=pMH , (1.69)

ou m représente le taux d’ auto-chargement des particules (charges démentaires/ s), p le
nombre de charges résiduelles par désintégration, n I’ activité spécifique des particules (Bq p.™),

H=pL =pi. lamohilité desions (m? V! s1) et n=n,=n. la concentration desions (m™).
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Plus tard, Reed et al. (1977) ont établi la solution suivante pour leur systéme

d’ équations, toujours en supposant u=pL..=|. et n.[h. :

3, 0-SoP /o o n, o0 (1.70)
dnitequ \ 1 LC, a

Nous remarquons que le nombre moyen de charges obtenu est équivalent a

I’expression de Yeh (1976) et que la concentration en ions est déterminée par la

recombinai son.

VIl.4.2. Solution stationnaire de Clement et Harrison (1992)

Par la suite, Clement et Harrison (1992) ont déterminé une expression du nombre
moyen de charges dans un cas plus général, c'est a dire en supposant n. # n_ et U+ # .. Les
auteurs ont établi cette expression a partir de I’ équation de Reed et al. (1.63) en fonction de 3

parametres adimensionnels (X, y et A).

N PP S (1.72)
20 1-py/J
Lo _nm,  niE, B e’ , .
ol X = , Y= , A= et p représentent respectivement,
M [h_ y elj_[h_ 8nie, [, (k[T prep P

le paramétre d asymétrie des ions bipolaires, le parametre de charge, le paramétre

électrostatique et le nombre de charges résiduelles par désintégrations radioactives.

Nous remarguons que |I'équation précédente ne donnant pas directement la charge
moyenne de |’aérosol, doit donc étre utilisée avec une méthode itérative. Néanmoins, les
auteurs proposent deux solutions approchées pour déterminer directement la charge moyenne

dans e cas des aérosols émetteurs béta :

-1

X-1

J= 1- ,pour Ay >0,22,
y[E exp(zw)—lJ Pour ALY

(172)
X -1

J=y+2—
o

, pour A [y £0,22.
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Les auteurs déterminent aussi les concentrations en ions positifs et négatifs a I’ état

stationnaire :

n, :@[EA(J)_Q iMJ . avec

200 BZI.J -1J (1 73)

AQ) =

1
2 3
aph 4T
C, + + +IMLC,)|
( B E[B_NJ BBy )]

Harrison (1992) a montré, dans le cas des aérosols émetteurs béta, que la différence
entre la solution déterminée par itération en utilisant les équations 1.71 et 1.73 et |la charge
moyenne obtenue par résolution numérique du systéme d’ équations (1.66 a 1.68) est tres
faible (inférieure a 1%).

Harrison a également comparé la charge moyenne obtenue a I’ état stationnaire en
résolvant numériquement les équations de Reed et al. pour . = [ et la charge moyenne
obtenue par itération en utilisant les équations 1.71 et 1.73. Il montre ainsi que les égquations
de Reed et al. entrainent une surestimation d' environ 10 % de la charge moyenne a |’ état
stationnaire.

Finalement, Clement et al. (1995) ont montré qu’ on peut représenter la distribution des
charges d’' un aérosol radioactif émetteur béta par une gaussienne dont la moyenne (J) est définie

par I’ équation 1.72 et dont |’ écart type o est défini par larelation :

[1
o=, |=——+y. 1.74
ooty (1.74)

Pour cela, les auteurs ont comparé pour différents aérosols émetteurs béta, les
distributions des charges stationnaires obtenues numériquement a |’ aide des équations 1.66 a
1.68, avec une gaussienne définie par les paramétres présentés ci-dessus. Leurs résultats
montrent que la charge moyenne est trés bien représentée par |'éguation 1.72 pour des
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particules de diameétres compris entre 0,2 um et 6 um. En revanche, |'écart type de la
distribution est bien représenté par larelation 1.74 seulement pour les particules de diamétres
inférieurs a 1,6 um, tandis que pour les particules de diamétres supérieurs a 3 um, larelation

1.74 surestime d’ environ 10 % |’ écart type déterminé numériquement.

Kascheev et al. (1991) puis Emets et al. (1993) ont également étudié théoriquement le
processus de charge des aérosols radioactifs. Afin de déterminer la charge moyenne ainsi que
la distribution des charges al’ état stationnaire, ils fondent leur raisonnement sur une approche
statistique et utilisent une probabilité de changement de I’ état de charge des particules. Ces
auteurs ont ainsi montré, dans le cas des aérosols émetteurs béta fortement radioactifs, d' une
part que la charge moyenne est indépendante de la dimension de |’ aérosol, d’ autre part, que la
distribution des charges peut étre représentée par une loi de Poisson. La charge la plus

probable des particules est alors définie par larelation :

:ﬂ , pour 2[AJ>>1 (1.75)
4rilelu_ [h_

Nous pouvons remarquer que cette expression donnant la charge la plus probable est

équivalente alarelation 1.69, définie par Y eh (1976) exprimant le nombre moyen de charges.

VI11.4.3. Duréedemiseal'état stationnaire

Clement et Harrison (1992) ont proposé la relation suivante pour déterminer |’ échelle

de temps caractéristique du processus de charge des aérosol s radioactifs émetteurs béta.

(1.76)

Nous remarquons que cette échelle de temps dépend principalement de la
concentration en ions négatifs dans le milieu. Lorsque la recombinaison domine le processus
de disparition des ions, nous obtenons alors une relation simple a exploiter en fonction de
I’ activité spécifique des particules. Nous avons comparé |’ expression précédente avec les

résultats de calculs numériques effectués par Harrison (1992) sur I'évolution de la charge
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moyenne d’ aérosols radioactifs émetteurs béta, ces aérosols ayant des activités spécifiques
comprises entre 0,077 Bq p* et 0,47 Bq p* et un diamétre égal & 0,53 pm. Les résultats
numeriques montrent que la charge moyenne stationnaire est atteinte pour un temps égal a
environ 50xt, ceci pour des particules initialement neutres. Cependant, nous constatons que la

variation de la charge moyenne est inférieure a 10 % pour un temps supérieur 18xT.

VIl.4.4.  Critere de chargement électrique d’ un aérosol radioactif

Nous avons vu, d'apres les équations précédentes, que le processus de charge d un
aérosol radioactif résulte de I’ équilibre entre un mécanisme d’ auto-chargement des particules
et un mécanisme de neutralisation par diffusion des ions bipolaires créés dans le milieu. Etant
donné gue la concentration des ions bipolaires dépend de celle de I’ aérosol et de son activité
spécifique, il est possible d établir un critére sur la concentration de I’aérosol (C;) afin de
déterminer un domaine ou I’auto-chargement sera prépondérant sur la neutralisation de
I aérosol.

Clement et Harrison (1991b) ont exprimé ce critére en supposant |es concentrations en
ions positifs et négatifs égales et déterminées par le mécanisme de recombinaison. Le critére

pour obtenir une charge moyenne non négligeable s exprime alors par larelation :

C, <<Ccr:( %o ] e B P (L.77)
e ) |

7

Nous représentons sur les figures 1.18 et 1.19 I’ évolution de la charge moyenne
d’un aérosol radioactif émetteur béta contenant du *3’Cs, respectivement en fonction de
I” activité spécifique des particules puis en fonction de la concentration de I’ aérosol. Pour
cela, nous utilisons la relation 1.72, en supposant les concentrations des ions bipolaires
égales et un rapport entre les mobilités positive et négative égal a 0,8, le diamétre des
particules étant égal a1 um.

Signalons que nous exprimons la charge électrigue moyenne de |'aérosol en

nombre de charges élémentaires (€).
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Figure 1.18 - Variation de la charge moyenne a |’ état stationnaire
en fonction de I’ activité des particules.

Dp=1pm

n=125Bqp*

1.E+08 1.E+09 1E+10 1E+11 1.E+12 1.E+13

Charge moyenne (e)

25 - Concentration de I'aérosol (m™)

Figure 1.19 - Variation de la charge moyenne a |’ état stationnaire
en fonction de la concentration des particules.

Nous constatons d aprés la figure 1.19, que lorsque la concentration de |’ aérosol est
supérieure a une concentration critique, que I’ auto-chargement est négligeable et la charge

moyenne résulte uniquement de la diffusion des ions positifs et négatifs sur les particules.

Nous représentons sur la figure 1.20 I’ évolution de la charge moyenne en fonction du
diamétre pour deux aérosols contenant en masse, respectivement 10 % de ***Cs (T=2,04 ans)
et 10 % de *’Cs (T=30,2 ans). Pour cela, nous utilisons la relation 1.55, et supposons que la
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densité des particules est égale a 2, le rapport entre les mobilités des ions positifs et négatifs
étant égal 0,8 et la concentration étant égale & 10 cm™. Nous pouvons constater qu'il existe
un diameétre critique des particules pour lequel I’ auto-chargement domine le mécanisme de

neutralisation, ce diamétre est d’ autant plus faible que la période de I’ isotope est plus courte.

19 1
17 v

15 —10 % 134Cs
187 —10 % 137Cs

11

Charge moyenne (e)

Loy . . ; ; , , , , , , 5 60

Diamétre de I'aérosol (um)

Figure 1.20 - Evolution de la charge moyenne en fonction du diamétre de |’ aérosol.

VIIl. Résultats expérimentaux sur la mesure de la charge électrique des

aérosolsradioactifs

Contrairement aux aérosols inactifs, il existe peu de résultats expérimentaux sur la mesure
de la charge éectrique des aérosols radioactifs artificiels. Signalons que I’ étude des propriétés
électriques des agérosols radioactifs implique la maitrise de systemes de production, de
contrble et d' analyse en actif. Ces systemes doivent étre compatibles avec les impératifs de
sécurité liés a la manipulation de matiéres radioactives contaminantes. C'est pourquoi, ces
études sont difficiles a mettre en cauvre et ainsi, les résultats expérimentaux disponibles sont
peu nombreux.

Nous pouvons noter que la plupart des résultats expérimentaux disponibles concernent les
aérosols radioactifs émetteurs béta. En effet, nous avons trouveé trés peu d’ éudes effectuées

sur les émetteurs alpha, probablement du fait de leur radio-toxicité plus importante.
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VIII.1. Les expériences sur les émetteurs béta
» Expériences réalisées par les équipes de recherche russes

Les premiéres études sur la charge éectrique des aérosols radioactifs émetteurs béta
datent de la fin des années 1960. Ainsi Ivanov et Kirichenko (1970) ont décrit d’ une part, une
méthode de génération d’ aérosols activés par un isotope radioactif de’or (***Au), d autre part
un systeme d’analyse de la charge éectrique compose d'un précipitateur éectrostatique. Les
résultats obtenus ont permis de montrer que la charge moyenne dépend de I'activité
spécifique des particules.

Par la suite, Ivanov et al. (1972) ont éudié I’ influence d’ un aérosol polluant inactif sur
la charge moyenne de |’ agrosol radioactif, les auteurs ont ainsi montré que la charge moyenne
augmente lorsque la concentration de |'aérosol polluant augmente. Ce résultat est di a la

diminution des concentrations en ions bipolaires par fixation sur I’ aérosol polluant.

Plus tard, ces méme auteurs (Kirichenko et lvanov 1970) ont éudié la charge des
aérosols émetteurs béta sous I’action d'un champ électrique alternatif. Leurs résultats ont
montré que la charge moyenne des particules augmente avec le champ éectrique ou I’ activité
spécifique des particules. L’ étude expérimentale de la charge des aérosols radioactifs dans un
champ électrique a été poursuivie par Berezhnoi et al. (1977a et 1977b) en utilisant une
cellule de mesure de la charge électrique mieux adaptée aux conditions expérimental es.

Finalement, Ivanov et al. (1974) puis Berezhnoi et al. (1978) ont proposé une méthode
permettant d’ étudier la distribution des charges éectriques d’ un aérosol radioactif en présence
d un champ électrique puis d en déduire la distribution des charges en |’ absence de champ.
Cependant, la méthode reste compliquée et le nombre de particules analysees est faible.
Néanmoins, ces auteurs ont ainsi montré que la distribution des charges de I’ aérosol radioactif

suit uneloi normale.

Nous pouvons également citer les travaux théoriques et expérimentaux de Kirichenko
et Suprun (1974) puis ceux de Suprun et al. (1976) sur la charge éectrique des aérosols
radioactifs émetteurs béta dans un écoulement aéraulique turbulent. Leurs études permettent
d une part, d’ éablir un critere pour négliger la diffusion brownienne des ions, d autre part, de
montrer que la charge moyenne est plus importante lorsque I’ écoulement est turbulent que

lorsgue qu'il est laminaire.
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« L'étude de Yeh et al. (1976) sur lacharge d' un aérosol de **®*Au

Deux études ont été réalisees par Yeh et al. en 1976 puisen 1978 al’ITRI (Inhalation
Toxicology Research Ingtitute) a Albuquerque.

La premiére de ces études concerne la charge éectrique d'un aérosol de *®Au,
émetteur béta. Le systéme de production de I’ aérosol radioactif a été décrit par Newton et al.
(1976), il permet d'obtenir des aérosols de diametres aérodynamiques compris entre 0,6 et 3,5
KM avec un écart type géométrique inférieur a 1,2. Le systeme d’ analyse de la distribution des
charges est constitué d'un condensateur plan a écoulement axial dans lequel sont réalisés des
dépdts de particules en fonction de leur état de charge, ces dépbts sont ensuite analysés a
I”aide d’ un compteur proportionnel.

Yeh et al. (1976) ont ains déterminé la distribution des charges sur des aérosols
radioactifs de diamétres égaux a 0,26 et 0,53 um, et d'activités spécifiques comprises entre
0,47 et 1,6x10° Bq p™ . Leurs résultats montrent que les distributions des charges sont
décalées vers des valeurs positives par rapport a I’ équilibre de Boltzmann, et ceci d’ autant
plus que I’ activité spécifique des particules est importante. En revanche, dans le cas des
faibles activités spécifiques (inférieures & 0,01 Bq pY), la charge moyenne de I’ aérosol est

guasiment nulle.

Ces expériences ont permis successivement a Y eh (1976), a Reed et al. (1977) puis a
Clement et Harrison (1992) de tester leurs modéles théoriques respectifs, et ains de
démontrer la cohérence de leurs équations. Cependant, les résultats disponibles ne permettent
pas la validation des différents modéles, car il subsiste des incertitudes importantes sur les
parameétres agissants sur la charge de I'aérosol radioactif.

En effet, les expériences réealisees ne comportent pas de mesure directe de I’ activité
specifiqgue des particules, cette activité étant deduite des parametres de [I'activation
neutronique des particules et de la période du radioélément. De méme, il N’y a pas de mesure
directe de la concentration de I’ aérosol analysé. Par ailleurs, les expériences ne donnent pas
d’indications sur la pureté de I’ aérosol étudié, car il ne faut pas oublier que la pulvérisation de
la solution contenant les particules radioactives peut entraine la production d'un aérosol
inactif résidu. Finalement, ces expériences de tiennent pas compte du temps nécessaire afin
gue I'aérosol radioactif atteigne un état de charge stationnaire, notamment pour les faibles

activités spécifiques.
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VIII1.2. Les expériences sur les émetteurs alpha

La premiere éude sur la charge dectrique des aérosols émetteurs dpha a éé rédisée par
Ivanov et al. (1969). Cette é&ude a permis de montrer que I’ auto-chargement de ces a&rosols est

diffé&ent de cdui des émetteurs béta, et résulte del’ émission d' éectrons secondaires.

Par |a suite Yeh et al. (1978) ont mesuré la distribution des charges éectriques d'un
aérosol monodispersé d'oxyde de plutonium (*®Pu0,). Les auteurs ont utilisé le méme
systéme de mesure que pour I'éude de I’aérosol de *®Au. En revanche, le systéme de
génération de I’ aérosol est différent, il est décrit en détail par Raabe et al. (1975). La méthode
consiste a produire un aérosol polydispersé de Plutonium puis a réaliser une oxydation
thermique pour obtenir le PuO,. L’aérosol est ensuite collecté sur des surfaces suivant le
diamétre agrodynamique des particules a I’ aide d’ une centrifugeuse (Willeke et Baron, 1993).
Les particules radioactives monodispersés sont ensuite inclues dans une solution puis
dispersées al’ aide d’ un pulvérisateur.

L’ aérosol analysé par Yeh et al. (1978) a un diamétre égal a 0,96 um, sa concentration
est estimée & 15 p cm™ et I’ activité spécifique des particules est d'environ 1,9 Bq p.*. Aprés
I'étape de production, I’aérosol est neutralisé & I'aide d'une source de ®Kr, puis il est
transporté jusgu’' au systeme d’'analyse. Les auteurs estiment que le temps de vieillissement
aprés la neutralisation est compris entre 30 et 120 s. Les résultats montrent un auto-
chargement positif de I’aérosol, la charge moyenne obtenue est égale a +2,8 e. Toutefois, les
auteurs signalent que I’incertitude sur la mesure est importante. En effet, I’ écart type sur la
valeur de la charge moyenne est égal a 3,3 e. A partir de ces résultats et de I’ é&ude théorique
effectuée par Yeh (1976), les auteurs déduisent un nombre de charges résiduelles sur les
particules égal a9 charges élémentaires par désintégration.

Par la suite, Clement et Harrison (1992) ont utilisé ces données pour tester leur modele
théorique. La charge moyenne stationnaire obtenue numériquement étant égale a 4,1 e, les
auteurs en concluent que leur modéle est satisfaisant compte tenu des incertitudes sur les
différents parametres expérimentaux.

Au cours de laméme étude, Yeh et al. (1978) ont déterminé la distribution des charges
pour deux aérosols industriels polydispersés de PU-MOX (méange d’ oxydes de plutonium et

d uranium), les diamétres médians des aérosols étant respectivement égaux a 0,46 um et
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0,43 um, et les activités spécifiques respectivement 3,4x10* Bq p.* et 2,9x10“ Bq p.” Les
résultats obtenus ne montrent pas d’ auto-chargement de I’ aérosol, les charges moyennes sont
quasiment nulles, et les distributions des charges des aérosols sont trés proches de I’ équilibre

de Boltzmann. Ces résultats sont attribués alafaible activité spécifique des particules.

VIII.3. Synthese des résultats expérimentaux sur la charge électrique des
aérosols radioactifs

Dans le tableau 1.6 nous synthétisons les différentes expériences réalisées sur les
aérosols émetteurs alpha et béta par Yeh et al. (1976 et 1978). Nous représentons également
les comparaisons effectuées avec les théories développées par différents auteurs (Yeh
1976, Reed et al. 1977, puis Clement et Harrison, 1992). Nous récapitulons les calculs
théoriques pour un nombre de paires d’ions créées a chague désintégrations 1=65 dans le
cas des émetteurs béta et 1=1,5x10° pour les alpha. Les mobilités des ions positifs et
négatifs utilisées dans les équations de Y eh et de Reed et al. sont égales et ont pour valeur
H.=p.=1,2x10*% m? V' s. Les mobilités des ions positifs et négatifs utilisées pour le
calcul des équations de Clement et Harrison (1992) sont respectivement p.=1,14x10* m? V' s*
et p.=1,25x10* m?vtst,

Nous constatons d'apres le tableau 1.6 que les différentes théories donnent des
résultats cohérents avec le petit nombre de résultats expérimentaux disponibles. Néanmoins, il
subsiste des écarts notables entre les différents travaux théoriques et les résultats
expérimentaux. NOuUs pouvons remarquer que ces écarts sont plus important pour les faibles
activités, ce qui est probablement di en partie au temps de mise al’ état stationnaire beaucoup
plus long. Soulignons qu'il existe un défaut de connaissance des paramétres expérimentaux
influant sur la charge électriqgue des aérosols radioactifs, d'une part, au niveau de la
concentration ou de la pureté de I’ aérosol, d’ autre part, au niveau de I’ intensité d’ionisation ou

de la concentration des ions bipolaires.
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Tableau 1.6 - Synthese des principaux résultats expérimentaux sur la charge électrique des aérosols radioactifs.

Charge moyenne J (e)

Tempsd’évolution dela charge (s)

. . . Temps
L C Résultats . Equationsde  Equationsde Temps N
Diamétre (um)  Activité L Equation de Temps e caractéristique de
,T}/pe concentration  spécifique experimentaux Yeh (1976) Reed et al. Cleme;nt e d’évolution car’e}cterlgthue de I"évolution pour la
d’ aérosol (plem?) (By/p) (Yeh et al., 1976 (n.=n. et =1L (2977) Harrison expérimental (9 I”évolution en géométrie de
et 1978) R (Le=p) (1992) (.#LL) géométrieinfinie I chantillonnage
0,47 +9,0 (0=7,5) +12,8 +13,8 +12,2 2,2s 27s
OS3UM 921 452(0=52)  +86 +9,2 +80 oae 33s 41s
Emetteurs 15 plem’
5 0,077 +1,9 (0=4,3) +5,2 +5,6 +4,7 54s 67s
(p=1) 015  +4,3(c=30) 48s
0,26 pm
0,035  +1,5(0=1,6) =12s 100 s
15 p/cm?®
0,004 +0,11(o=1,1) 295s
0,96 um Jexp=Jthéo
5 1,92 +2,84 (0=3,3) 4,1 =30-120 s 0,27 s
15 p/cm = p=9
Emetteurs
0,46 pm . +0,065
a (6,=1.64) 3,4x10° (06=23) +0,004
Gg: y 0: ]
(p=9)
0,43 um A
2,9x10" -0,13 (0=2,4) +0,004
(04=1,59)
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IX. Conclusions

Nous venons de présenter les différentes théories permettant de déterminer |I'état de
charge éectrique d'un aérosol, radioactif ou non, par diffusion d’ions bipolaires. Nous avons
montré que la modélisation de I’ état de charge éectrique des particules est différente selon la
nature et le domaine de dimension de |’ aérosol.

Dans le cas des aérosols non radioactifs, les différentes théories existantes permettent de
montrer gque la charge éectrigue moyenne ainsi que la distribution des charges dépend
étroitement des propriétés des ions. En effet, nous avons pu constater, d' aprés les théories de
Gunn (1955) ou de Clement et Harrison (1992), que le rapport d asymétrie entre les
conductibilités électriques des petits ions positifs et négatifs est un parametre déterminant
| état de charge de |’ aérosol.

Néanmoins, la loi d équilibre de Boltzmann est communément employée pour décrire la
distribution des charges éectriques d' un aérosol en milieu bipolaire, probablement du fait de
sa simplicité d' application. Cependant, plusieurs études expérimentales mettent en évidence
un décalage entre la charge éectrique de I’aérosol en milieu bipolaire et I’équilibre de
Boltzmann.

Par ailleurs, plusieurs d'entre elles montrent I’importance de connaitre avec precision, la
distribution des charges d’un aérosol afin de modéliser correctement son évolution dans un
milieu. Les applications sont nombreuses, par exemple, dans les éudes d’ inhalation (Melandri
et al., 1983), pour I'échantillonnage, la filtration (Liebhaber et al., 1994) ou bien pour la
meétrologie des aérosols (Houlaki, 1986).

Bien que les théories semblent maintenant bien établies, nous avons constaté, qu'il
n’'existe pas de validation compléte des lois de charge intégrant notamment la mesure des
propriétés desions bipolaires. Par ailleurs, nous savons gque les petits ions évoluent suivant les
conditions d’ionisation. Par exemple, en cas d’ une forte intensité d’ionisation, les réactions de
radiolyse peuvent étre plus complexes, et |’ évolution des ions peut étre plus rapide (Mohnen
1974, Chang 1983). C'est pourquoi nhous proposons, dans nos expériences, d étudier
conjointement la charge éectrique des agrosols et les propriétés des petits ions crées

artificiellement par différentes sources d’irradiation.

85



En ce qui concerne les aérosols radioactifs artificiels, notre éude bibliographique montre
gu'il existe plusieurs modeles permettant de déterminer leurs propriétés éectriques. Nous
avons vu gue ces modeles se différencient principalement par les approximations effectuées
sur les petits ions créés par la radioactivité de I’ aérosol, le modele e plus complet éant celui
de Clement et Harrison (1992). Par ailleurs, nous avons montré que la radioactivité d’'un
aérosol peut modifier son état de charge électrique et donc son évolution, par I’ intermédiaire
de phénomenes électrostatiques. Les applications de ces effets se retrouvent d’ une part, dans
le cadre de la sOreté des réacteurs nucléaires pour modéliser le comportement des aérosols
produits dans I hypothése d’ une situation accidentelle conduisant au reldchement des produits
de fission (Clement et Harrison, 1990), d autre part, dans les études d’'inhalation (Yeh et al.,
1978) afin de pouvoir estimer avec précision |’exposition et la contamination des individus

suite al’inhal ation de substances radioactives.

Notre étude bibliographique montre également que le nombre d'études expérimentales
disponibles sur les propriétés électriques des aérosols radioactifs est tres restreint, et que leurs
résultats ne permettent pas de valider de fagon certaine les différents modéles. 11 nous a donc
paru indispensable de mettre au point un dispositif expérimental qui devrait nous permettre de
maitriser les parametres influents sur la charge éectrique des aérosols radioactifs et de

mesurer avec le plus de précision possible leurs distributions des charges électriques.
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CHAPITRE 11

ETUDE EXPERIMENTALE DESPROPRIETESDESIONSEN MILIEU
FORTEMENT IONISE

|. Présentation del'éude expérimentale

[.1. Introduction

Il sagit de mettre en cauvre une méthode de mesure du rapport d asymétrie entre les
conductibilités ectriques des ions positifs et négatifs dans un milieu ionisé artificiellement par un
rayonnement radioactif. Pour cela, nous réalisons un dispositif expé&imenta et nous éudions les
caractéristiques des ions produits par un rayonnement alpha, puis nous adaptons notre systeme
pour éudier un milieu fortement ionisé par une irradiation gamma. Nous pourrons ensuite coupler
notre dispositif, avec un systeme de mesure de la charge dectrique des aérosols, afin d'effectuer

une corréation entre les résultats.

1.2. Dispositif et méthode expérimentale

Pour mesurer le rapport entre les conductibilités électriques des ions positifs et
neégatifs dans un milieu ionisé, nous choisissons d'utiliser un condensateur cylindrique
(analyseur de mobilité d'ordre 0) et d'appliquer la méthode de Gerdien décrite dans le
chapitre 1. Rappelons gque cette méthode permet de mesurer distinctement les conductibilités
des ions positifs et négatifs, nous obtenons ainsi facilement le rapport d'asymétrie. Ce systéme
de mesure nous permet également de déterminer les concentrations en ions de chague signe.
Par ailleurs, I'utilisation d'un condensateur cylindrique permet de conserver une géomeétrie
constante entre la zone de production des ions et le systéme de mesure, et un aérosol peut
facilement étre échantillonné atraversle systéme.

Notre condensateur fonctionne avec une éectrode de collection externe, cette
configuration permet de réduire |'effet de la distorsion du champ électrique a I’ extrémité de
I’ électrode centrale ("edge effect") sur la collection des ions (Tammet, 1967). De plus, le
condensateur est protégé par une cage de Faraday, ce qui inhibe les phénoménes d'induction

de charge.
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Nous représentons sur la figure 2.1 une vue en coupe de notre condensateur. Les
diameétres des électrodes interne (D;) et externe (De) sont respectivement, 14 mm et 30 mm.
La longueur de I'éectrode interne (L) est égale a 99 mm. La capacité d' un condensateur

cylindrique étant définie par la relation ¢ = 2ng, [L/In(D,/D;), nous obtenons pour notre

condensateur une capacité c égale & 7,22x10™ F.

99

16

= / Electrode de polarisation

Cage de Faraday

|

22222

Electrode de collection en cuivre

Figure 2.1 - Schéma du condensateur cylindrique.

Pour mesurer e courant dions obtenu sur I'@ectrode de collection, nous utilisons un
électrometre Keithley (6517) de grande sensibilité. En effet, cet appareil permet de mesurer
des courants de I’ordre de 10™ A, sa sensibilité éant inférieure & 10™°A. Par ailleurs, cet
appareil incorpore également une source de tension stabilisée, ce qui nous permet d'appliquer
la différence de potentiel entre |'électrode de polarisation et I'éectrode de collection. Nous
pouvons ainsi, al'aide de ce seul appareil, faire varier facilement latension entre les bornes du

condensateur et mesurer le courant d'ions collecté sur I’ électrode de mesure.
Nous représentons sur la figure 2.2 le montage expérimental que nous avons réalisé

pour mesurer le rapport d’ asymétrie entre les conductibilités des ions bipolaires. Dans ce cas

lesions sont produits par 4 sources radioactives d’ américium 241 émettrices alpha.
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Sources 241Am (0,1 MBqQ) Condensateur
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g % =< / T
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a B Débitmeétre

Electrometre _
Source de tension volumique

Figure 2.2 - Montage expérimental pour la mesure du parametre d’ asymeétrie obtenu
avec desions produits par des sources émettrices alpha.

Notre dispositif expérimental est composé d’'un conduit cylindrique en acier de 4 cm

de diametre, a l'intérieur duquel circule de I’air avec un débit fixé. Ce tube est divisé en

plusieurs sections, les é éments constitutifs des différentes parties étant :

* une zone de "tranquillisation” de I’ air injecté dans le conduit (=1 m),
* unezone d'ionisation ou sont disposées les sources radioactives (=6 cm),

* une zone de mesure desions (condensateur).

L’air utilisé dans nos expériences provient du réseau d’ air comprimé desservant notre
laboratoire. Cet air est déshuilé, séché a I’aide de gel de silice, puis filtré. Nous réalisons
ponctuellement des mesures d humidité relative et de température de I'air. Les valeurs
enregistrées sont comprises entre 11 % et 17 % pour |’ humidité relative et entre 19 °C et 22 °C
pour la température. Par ailleurs, la perte de charge de l'ensemble du systeme étant

négligeable, la pression dans le conduit est égale a la pression atmosphérique. Le systeme de
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filtration de I’air est composé de 2 filtres THE disposés en série. Les filtres utilisés ont une
efficacité de collection supérieure a 99,97 % (test DOP 0,3 um) pour des débits inférieurs a
100 I/min.

Le débitmetre utilisé pour déterminer le débit volumique d'air est un compteur a gaz de
type Gallus 2000, préalablement étalonné par nos soins a I’aide d’'un banc de débitmetres
massi ques de références.

I1. Mesuredes propriétés desions produits par un rayonnement alpha

I1.1. Caractéristiques de la source alpha

» Géométrie du support de source et trajectoire des particules alpha

Dans notre dispositif, la zone d'ionisation est composee d’ un tube métallique de 4 cm
de diamétre qui sert de support a 4 sources d’américium 241. Les sources ont chacune une
activité d’ environ 25 kBq. Elles sont positionnées face a face dans le tube, de fagon a créer
une zone d’ionisation homogene (fig. 2.4).

Ces sources sont scellées par une couche de palladium dont I'épaisseur est d'environ
2um. Du fait de son épaisseur, et du fort coefficient de transfert linéique d'énergie des
noyaux apha, la feuille de palladium absorbe une fraction non négligeable de I'énergie du
rayonnement. Ce qui, bien entendu, diminue I'intensité d'ionisation dans |'air.

Par ailleurs, cette feuille entraine également une légére dispersion du spectre
d'émission monoénergétique des particules alpha. En effet, la principale émission alpha de
['américium 241 (85,2 %) a une énergie égale a 5,49 Mev, tandis que les particules apha
emergentes de |la feuille de palladium ont une énergie moyenne égale a 4,25 Mev (Amersham
QSA"). 1l nous faut donc tenir compte de ces effets pour calculer l'intensité dionisation
théorique dans le milieu en fonction de I'activité des sources.

La couche de paladium entraine également une dispersion angulaire du spectre
d énergie des noyaux alpha. La figure 2.3 empruntée a la société Amersham QSA, représente
le spectre angulaire de I'énergie des particules alpha emises, |’ angle étant pris par rapport a la

normale de la surface.

" Amersham QSA. Product specification, data sheet 11262.
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Figure 2.3 - Spectre angulaire de |’ énergie des particules

alpha émises par les sources d'américium 241.

Généralement, la zone d'ionisation d’ une source alpha, supposée ponctuelle et déposée
sur une surface est représentée par une demi sphere (Cooper et Reist, 1973). Cependant, en
tenant compte de la dispersion angulaire de I’ énergie des particules alpha représentée sur la
figure 2.3, la zone dionisation peut étre approchée par une sphere dont le diamétre
correspond au parcours des particules alpha, ce parcours étant déduit de I'énergie moyenne
des noyaux apha traversant la feuille de palladium. Pour nos sources, dont |'énergie moyenne
des émissions est Ei=4,25 Mev, nous calculons un parcours égal a 2,7 cm en utilisant la
relation 1.5.

En tenant compte des différentes remarques précédentes, nous représentons sur la
figure 2.4, la géométrie de notre support de sources ainsi que la zone d’ionisation créée par les

4 sources d américium 241.

25 kBq 2**1Am

40 mm

Zone d’ionisation

Figure 2.4 - Schéma du support de sources et de la zone d’ionisation.
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* Intensité d'ionisation et concentration enions al’ équilibre

En utilisant la relation 1.7, nous pouvons estimer le taux de production des ions dans la
zone d'ionisation délimitée par les 4 sources. Pour cela, nous supposons que I'ionisation est
homogeéne dans cette zone. Le volume ionisé, déterminé a partir de la section du tube et de la
longueur de la zone ionisée (fig. 2.4) est d'environ 72 cm®. L’ activité totale des 4 sources étant
0,1 MBq et I’énergie moyenne des particules apha étant égale a 4,25 Mev, nous obtenons
ainsi un taux d’ionisation de 1,69x10° p.i. s* cm™.

Par ailleurs, nous pouvons calculer le débit de dose présent dans la zone dionisation en
fonction de I'énergie du rayonnement émergent, de I'activité de la source radioactive et de la
masse d'air ionisée. Nous obtenons ains un débit de dose égal a2,83 Gy/h.

Si nous supposons que la recombinaison est le principal mécanisme de disparition des
ions, nous pouvons alors utiliser I'équation 1.15 pour déterminer leur concentration
stationnaire. Nous obtenons ainsi une concentration théorique égale & 1,03x10” cm™ dans la

zone dionisation, ceci pour lesions de chague signe.

Signalons que ce calcul ne prend pas en compte I’ effet de dilution des ions par le flux
d air présent dans le conduit. Pour estimer cet effet, nous assimilons le volume d’ionisation a
une zone de mélange homogéne entre les ions et |’air filtré balayant le volume. Bien que
I’ écoulement dans le conduit s apparente a un écoulement piston, notre hypothése est justifiée
par un taux de production des ions par unité de volume trés supérieur au taux de
renouvellement de I’ air dans la zone d’ionisation. L’ équation 2.1 décrit alors I’ évolution de la
concentration en ions de chaque signe (n) dans la zone ionisée en fonction de leur taux de
production (q), de leur disparition par recombinaison et de leur dilution par apport dair

exempt dions, soit :
—:q—amz—%m, (2.2)

ol Q, représente le débit dans le conduit (m® s?), v le volume de la zone d’ionisation

(m°) et o le coefficient de recombinaison desions (a=1,6x10"? m® s, Bricard et al. 1965).
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En résolvant I'équation 2.1 a |'éat stationnaire (dn/dt=0), nous obtenons une
concentration stationnaire en ions de chaque signe égale & environ 8,34x10° cm™ pour un
débit d'air de 30 I/min. Cette valeur correspond a une concentration environ 20 % plus faible

gue la concentration théorique obtenue en tenant compte uniguement de la recombinaison.

11.2. Mesure du rapport d'asymétrie et des concentrations ioniques

L’ interprétation théorique de nos résultats suppose gue le régime de I’ écoulement dans
le condensateur est laminaire. Nous utilisons donc des débits pour lesquels le nombre de
Reynolds (Re) est inférieur a 2000 dans le conduit cylindrique ainsi que dans le condensateur.
Pour calculer le nombre de Reynolds dans le condensateur, nous |'assimilons a un canal
annulaire. Le nombre de Reynolds est alors défini en fonction des rayons R; et R. des

électrodes interne et externe par larelation 2.2 (Kerouanton et al., 1996).

Re=2[{R,-R,)V /v, (2.2)

oll V représente la vitesse moyenne de I'écoulement (m s?) et v la viscosité
cinématique de l'air (v=1,52x10° m? s* dans les conditions standards de pression et de
température).

Les valeurs des nombres de Reynolds en fonction des débits utilisés sont indiquées
dans le tableau 2.1.

Tableau 2.1- Nombre de Reynolds de I'écoul ement

pour les différents débits d'analyses.

Reynolds dansle Reynolds dansle

Déhit (I/min) _
conduit condensateur
14,4 497 451
41,9 1446 1313
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Notre dispositif expé&imental ne permet pas deffectuer une mesure in situ du
parameétre d'asymétrie et des concentrations ioniques dans la zone d’ionisation. En effet, bien
gue les systémes de production et de mesure soit disposés en série, il existe un temps de
transfert des ions vers le systéme de mesure. Afin de connaitre I’influence de ce temps de
transfert, nous effectuons des mesures pour plusieurs débits d'air dans le conduit. Signalons,
par ailleurs, que la dose de rayonnement recue par une "tranche" d'air dans le conduit dépend
€galement du débit.

Sur les figures 2.5 et 2.6 nous représentons le courant (i) résultant de la collection
des ions sur |'électrode de mesure en fonction de la différence de potentiel (U) appliquée
entre les électrodes. Nos mesures sont réalisées pour des débits dans le condensateur
égaux a 14,4 I/min et 41,9 I/min. Nous représentons également sur ces graphes les pentes

des courbes relatives aux conductibilités des ions positifs et négatifs ainsi que leurs

éguations.
40 -
——lons positifs
——lons négatifs
<
2
Qe
2 5 -4 3 5
o)
= .=19,0U + 5,6
-30 |
-40 -+
Tension (V)

Figure 2.5 - Mesure du paramétre d’ asymétrie pour un débit égal a14,4 I/min.
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Figure 2.6 - Mesure du parametre d’ asymeétrie pour un débit égal a41,9 I/min.

Ces deux figures nous fournissent plusieurs informations sur les petits ions bipolaires.
Tout d abord, nous remarquons que les courbes respectives aux mesures des ions positifs et
négatifs, possedent, chacune, une seule pente. En conséquence, nous pouvons déduire que ces
ions ont un spectre de mobilité discret, et de plus, qu'il existe une seule catégorie d'ions de
chague signe dans e milieu.

Néanmoins, nous observons une déviation de notre courbe expérimentale par rapport a
la courbe théorique idéale (fig. 1.2). Cette déviation provient d une part, du fait que les
spectres de mobilité des ions positifs et négatifs ne sont pas parfaitement monodispersés,
d autre part, de I'effet de la diffusion des ions dans | e systéme de mesure (Tammet, 1967).

Par ailleurs, nous remarquons que lorsqu'on applique une tension nulle entre les
électrodes du condensateur, nous mesurons quand méme un courant positif non négligeable.
Ce courant résulte donc de la collection d’'ions positifs sur I’ électrode externe. Etant donné
son signe et son intensité, il ne peut pas étre imputé aux flux de diffusion desions bipolaires.
Il ne peut donc provenir que de la collection dions positifs sous I'action d’'un champ
électrique.

95



Ce champ éectrique s expligue par la présence d une charge d'espace résultant de la
différence entre les concentrations des ions positifs et négatifs dans le milieu. Cette différence
de concentration provient de la diffusion asymétrique des ions sur la paroi du conduit. En
effet, les ions négatifs diffusant plus rapidement que les ions positifs, il existe alors une
densité de charge plus importante au centre du conduit qu'au voisinage de la paroi. En
conséquence, le champ électrique est dirigé de I'axe du conduit vers la paroi.

Nous vérifions facilement cette hypothése en mesurant le courant de collection sur
I’ électrode interne du condensateur, nous obtenons alors un courant d’'ions négatifs. Nous
schématisons sur la figure 2.7, le champ induit par la charge d espace dans le conduit

cylindrique.

d(n,-n)/dr

Figure 2.7 - Champ électrique créé par une charge d'espace dans un conduit cylindrique.

Nos courbes expérimentales représentées sur les figures 2.5 et 2.6 permettent de
déterminer d'une part, les concentrations respectives en ions positifs et négatifs, d'autre part,
le rapport entre les conductibilités des ions de chague signe. Elles permettent également, sous
certaines hypothéses, de déterminer les mobilités électriques des ions positifs et négatifs

présents dans le milieu.

Détaillons I'obtention de ces différents paramétres.
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» Détermination des concentrations ioniques

Nous déterminons les concentrations en ions positifs et négatifs a partir des courants
de saturation respectivement positif et négatif, obtenus lorsgque tous les ions entrant dans le
condensateur sont collectés. Pour cela, nous utilisons larelation 1.23.

Lorsque le débit dans le conduit est égal a 14,4 I/min nous obtenons ainsi des
concentrations en ions positifs et négatifs respectivement égales a 8,98x10° cm et 8,59x10°
cm®. Lorsque le débit est égal a41,9 |/min nous obtenons cette fois des concentrations en ions
positifs et négatifs respectivement égales & 1,19x10° cmet 1,15x10° cm>.

L'incertitude relative sur nos mesures est fonction d'une part, de I'incertitude sur le
débit mesuré, d'autre part, de celle sur la mesure du courant. Nous avons estimé I'incertitude
relative sur le débit a partir de séries de mesures successives, elle est d'environ 2 %.
L'incertitude sur le courant, obtenue en effectuant la répétition d'une méme mesure, est
estimée a environ 1,5 %. En utilisant la loi de propagation des erreurs (Neuilly et CETAMA,
1998), nous pouvons donc déduire que l'incertitude relative sur les concentrations ioniques
mesurées est inférieure a 3 %.

Compte tenu de ce résultat, nous pouvons déduire de nos expériences, d'une part que la
concentration en ions positifs est supérieure a la concentration en ions négatifs, d'autre part
gue les concentrations obtenues pour un débit de 14,4 |/min sont inférieures a celles obtenues
pour 41,9 I/min.

Cette différence entre les concentrations des ions positifs et négatifs est due a la
diffusion asymétrique des ions. En effet, le terme puits déterminant la disparition des ions
négatifs est plus important que celui des ions positifs.

La différence de concentration observée entre les expériences réalisées pour un débit
égal a 14,4 |/min ou égal a 41,9 I/min est due a un temps de transfert plus court entre la zone
dionisation et le systeme de mesure. En effet, la diminution du temps de transfert permet de
réduire la perte dions par leur recombinaison et leur diffusion sur la paroi, et ains de se
rapprocher de la concentration réelle dans la zone d'ionisation.
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Par ailleurs, signalons que les mesures des concentrations peuvent étre affectées par
des effets inhérent au systeme de mesure (Tammet, 1967). En effet, cette mesure peut étre
biaisée par une perte dions par diffusion sur I'électrode de polarisation. Toutefois, nous
estimons que cet effet est négligeable dans nos expériences compte tenu des débits d'analyses
et des concentrations en ions. Ces mesures peuvent également étre affectées par la distorsion
du champ électriqgue a l'extrémité de I'électrode centrale ("edge effect"). Dans nos
expériences, nous minimisons cet effet en utilisant une éectrode de collection externe puis en

isolant le condensateur dans une cage de Faraday.

* Détermination du parametre d’asymeétrie entre les ions positifs et

négatifs
La conductibilité éectrique des ions positifs ou négatifs est proportionnelle aux pentes
respectives des courbes obtenues pour les ions de chague signe (eg. 1.27). Le rapport des
pentes nous permet donc dobtenir directement le parametre d'asymétrie défini par :
X =p, 0n, /u_h_. Pour obtenir ces pentes, nous déterminons les équations des droites de

régressions linéaires par laméthode des moindre carrés.

Larégression linéaire est effectuée a partir des points ayant une abscisse inférieure de
50 % par rapport a |'abscisse correspondant a la collection totale des ions. De cette fagon,
Nous ne prenons pas en compte les points résultant des conditions d'opérations non idéales du
systéme. De plus, nous ignorons les points expérimentaux proches de l'origine, qui
correspondent a la collection dions sous I'effet partiel du champ éectrique créeé par la charge

d'espace.

Nous déterminons ainsi, un paramétre d'asymétrie égal a 0,72 lorsgue la mesure est
effectuée avec un débit de 14,4 I/min, puis un parametre égal a 0,66 pour un débit de 41,9
[/min.

L'incertitude sur la valeur du paramétre d'asymétrie est évaluée a partir de l'incertitude
relative sur la détermination des pentes, obtenues par les régressions linéaires des courbes.
Nous supposons que cette incertitude est égale a l'incertitude relative sur la mesure des
intensités, soit environ 1,5 %. En utilisant la loi de propagation des erreurs, nous estimons

donc que l'incertitude relative sur la détermination du paramétre d'asymétrie est de 2,5 %.
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En considérant ces incertitudes, nous pouvons donc déduire de nos résultats
expérimentaux une variation du parametre d'asymétrie suivant le débit d'analyse, et donc
suivant le temps de résidence des ions dans |a zone ioni sée.

En fait, ce temps correspond a une dose recue par la "tranche" dair dans la zone
ionisée. Par ailleurs, le débit d'analyse agit également sur le temps de transfert des ions entre
la zone de production et la zone de mesure.

Nous synthétisons dans le tableau 2.2 nos résultats expérimentaux, obtenus pour trois
débits différents. La dose recue par une "tranche" d'air est estimée en fonction du débit de
dose, de la vitesse moyenne de I'écoulement et de lalongueur de la zone ionisée. Le temps de
transfert des ions est estimé en fonction de la distance séparant la zone de production et le

condensateur, soit environ 20 cm.

Tableau 2.2 - Mesures du paramétre d'asymétrie et des concentrations ioniques

pour différents débits d'analyse.
) Dose regue par ) )
Débit wranche Tempsde Rapport Concentrationen  Concentrationen  Rapport
une "tranche
I/min ] transfert (s) d'asymétrie X ions positifs (cm®) ions négatifs (cm®) n./n.
dair (Gy)
14,4 2,4x10" 1,1 0,72 8,98x10° 8,59x10° 1,05
34,0 1,0x10™ 0,5 0,67 1,12x10° 1,08x10° 1,04
41,9 7,9x10° 0,4 0,66 1,19x10° 1,15x10° 1,03

Nous interprétons la variation de la concentration en ions en fonction du débit
d'analyse par leur recombinaison en fonction du temps de transfert. Signalons, par ailleurs,
gue ladilution des ions est plus importante lorsque le débit d'analyse augmente. Toutefois, cet
effet agit dans une moindre mesure que la recombinaison. En effet, la variation de la
concentration théorique pour des débits de dilution égaux a 14,4 I/min et 34,4 |/min est
denviron 10 %, tandis que la variation de la concentration théorique initiadle due a la
recombinaison pour des temps de transfert égaux a 1,1 set 0,5 s est supérieure a 50 %.
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Nous constatons par ailleurs une variation significative du paramétre d'asymétrie en
fonction de la dose recue et du temps de transfert des ions. Cette variation ne peut étre
expliquée par la faible variation du rapport des concentrations ioniques. Elle ne peut donc
provenir que d'une variation du rapport entre les mobilités des ions positifs et négatifs. Afin
de vérifier cette hypothése, nous devons évaluer les mobilités éectriques des petits ions

présents dans le conduit a partir de nos courbes expérimental es.

» Déermination des mobilités électriques desions

Rappelons que la mobilité éectrique des ions peut étre déterminée a partir de la
tension critique définissant le champ éectrique, au dela duquel tous les ions sont collectés
dans le condensateur (fig. 1.2). Cependant, la tension appliquée aux bornes du condensateur
ne définit pas la vraie valeur du champ électrique puisque nous avons mis en évidence
I'existence d'une charge d'espace non négligeable, qui provoque une distorsion de ce champ
électrique.

Seulement, la prise en compte de la charge d espace dans la fonction de transfert du
condensateur est complexe et conduit a des problémes mathématiques non linéaires. Tammet
(1967) décrit une approche du probleme en supposant que la charge d'espace est uniforme et
indépendante des conditions d'opérations du systéme. Toutefois, ces hypothéses n'éant pas
justifiées, cette approche permet seulement d'estimer I'erreur commise en négligeant I'effet de la
charge d'espace.

Habituellement, notre méthode de mesure est utilisée pour la détermination du spectre
de mobilité des petits ions atmosphériques car, dans ce cas, la charge despace est
généralement négligeable. Bien qu'elle soit mal adaptée pour déterminer exactement les
mobilités des ions créés dans une atmosphére ionisee artificiellement, nous pouvons quand
méme estimer ces mobilités en tenant compte du champ éectrique présent en I'absence de
différence de potentiel entre les électrodes.

En effet, pour calculer les mobilités des petits ions positifs et négatifs d'aprés les
figures 2.5 et 2.6, nous devons soustraire a la tension critique (eq. 1.22), la différence de
potentiel permettant de compenser le champ éectrique créé par la charge d'espace. Cette
différence de potentiel correspond a la tension a appliquer sur I'électrode de polarisation
afin d'obtenir un courant d'ions nul. Dans nos expériences cette tension est comprise entre

-0,2V et -0,4 V. En utilisant larelation 1.22 et en tenant compte du décalage de latension
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critiqgue di a la charge d'espace, nous pouvons alors calculer les mobilités des ions
positifs et négatifs. Nous présentons nos résultats, obtenus pour trois débits différents,
dans le tableau 2.3.

Tableau 2.3 - Mesure de la mobilité des ions positifs et négatifs pour
différentes doses d'irradiation.

Dose recue par Mobilité desions Mobilité desions R .
or
Débit I/min  une "tranche" positifs négatifs ap/p
dair (Gy) cm?vist cm?vits? M-
14,4 2,4x10™ 1,20 1,68 0,71
34,0 1,0x10" 1,25 1,91 0,65
41,9 7,9x10° 1,22 1,90 0,64

Nous constatons gue les valeurs obtenues sont cohérentes avec les données de la
littérature. Rappelons, toutefois, que notre approche ne permet pas de prendre en compte
parfaitement |’ effet de la charge d espace dans le calcul des mobilités. En effet, la charge
d espace présente dans le condensateur peut varier en fonction des conditions d’ opération.
Elle peut varier notamment en fonction du champ éectrique appliqué entre les bornes du
condensateur, de plus, sa répartition n'est probablement pas homogéne du fait de la collection

progressive des ions dans |e condensateur.

Bien qu'il existe certainement un biais entre les valeurs réelles des mobilités et celles
gue nous avons déterminées, nous pouvons remarquer une évolution significative de celles-ci
en fonction de la dose regue par I'air, en comparant, notamment, pour les mobilités des ions
négatifs, les mesures réalisees pour un débit de 14,4 I/min ou de 34,0 |/min. En revanche,
nous remarguons que les mobilités déterminées pour un débit de 34,0 I/min ou de 41,9 I/min
sont stables. Nous pouvons déduire de ces résultats, que la variation du paramétre d'asymétrie
représentée dans le tableau 2.2 est principalement due a la variation du rapport entre les
mobilités desions bipolaires.
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» Conclusions

L'ensemble de nos résultats expérimentaux montrent, d'une facon générale, que les
propriétés des ions ne sont pas constantes. En effet, le rapport d'asymétrie, les concentrations
ioniques et les mobilités éectriques dépendent du débit, donc, de la dose d'irradiation et du
temps de transfert.

La variation des concentrations en ions observée pour différents débits, provient
principalement de la recombinaison. Par ailleurs, les valeurs obtenues sont inférieures a la
concentration théorique déterminée par I'activité des sources et I'énergie du rayonnement. Ce
résultat peut sexpliquer par un phénomene de recombinaison plus intense des ions au
voisinage de la trgjectoire du noyau alpha, appelé recombinaison en colonne (Bricard 1977,
Mayya et Hollander 1995).

Nous avons également montré quil existe une différence non négligeable entre les
concentrations en ions positifs et négatifs, cette différence éant due a leur diffusion
asymétrique sur la paroi du conduit. Par ailleurs, cette différence de concentration induit une
charge d'espace et un champ éectrique significatifs.

Nos résultats montrent également que cette différence entre les concentrations des ions
bipolaires influe sur la détermination précise du paramétre d'asymétrie, puisque le rapport de
ces concentrations est différent de 1. Ainsi, nous montrons que I'hypothese d'égalité des
concentrations ioniques en milieu fortement ionisé n'est pas toujours justifiée.

Par ailleurs, nos mesures indiquent que le rapport d'asymeétrie évolue significativement
en fonction des mobilités des ions lorsgue celles-ci ne sont pas constantes.
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[1.3. Evolution des concentrations ioniques dans un conduit cylindrique en aval
d'une source d'ions

11.3.1. Cadre de I'étude et procédure expérimentale

Nous avons montré précédemment que le rapport entre les concentrations en ions
positifs et négatifs est différent de 'unité. Par ailleurs, une éude numérique réalisée par
Hoppel et Frick (1990) a permis de montrer I'influence relative de divers mécanismes sur
I'évolution des concentrations en ions bipolaires en aval d'une source dions. Leurs résultats
montrent que I'écart entre les concentrations des ions positifs et négatifs est déterminé d'une
part, par I'asymétrie entre les mobilités des ions bipolaires, d'autre part, par I'action du champ
électrique di ala charge d'espace.

Afin de mettre clairement en évidence l'influence de la variation des concentrations
ioniques sur la détermination du parametre d’ asymeétrie et ainsi sur la charge électrique d'un
aérosol, nous réalisons des mesures des concentrations en ions positifs et négatifs a différentes
distances en aval de notre source d'ions. Pour cela, nous utilisons un montage expérimental
équivalent a celui présenté sur la figure 2.2. Pour faire varier la distance entre la zone
d'ionisation et le systeme de mesure, nous intercalons successivement différentes longueurs de
tube cylindrique.

Nous effectuons également en paraléle, une éude numérique du probléme afin de

comparer nos résultats expérimentaux a un modél e théorique.

11.3.2. Résultats expérimentaux

Nos mesures des concentrations en ions bipolaires sont réalisées avec un débit
constant de 38,9 I/min. Pour ce débit, la vitesse moyenne de I'écoulement dans notre conduit
est égale & 51,6 cm s, et le nombre de Reynolds est d'environ 1340. Le régime de
I” écoulement est donc laminaire.

Nous présentons sur la figure 2.8, I’évolution des concentrations en ions positifs et
négatifs pour des distances comprises entre 0 et 320 cm. Signalons, que le point origine de
nos mesures correspond a la distance minimale entre la zone ionisée et le condensateur, qui
est d'environ 15 cm pour ces expériences. Nous représentons également, sur cette figure,

I’ évolution du rapport entre les concentrations des ions positifs et négatifs.
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Figure 2.8 - Evolution des concentrations en ions positifs et négatifs
en aval d'une source d'ions.

Nos résultats expérimentaux montrent, d'une part, que la concentration en ions positifs
est toujours supérieure a celle des ions négatifs, d'autre part, que le rapport des concentrations
évolue significativement dans le conduit. Nous interprétons cette variation du rapport par la
diffusion plus rapide des ions négatifs, qui entraine un écart croissant entre les concentrations

en ions de chaque signe.
11.3.3. Comparaison de nos résultats expérimentaux a un modéle smple
Nous comparons, dans un premier temps, nos données expérimentales avec la
décroissance de la concentration en ions due uniquement au mécanisme de recombinaison.

Pour cela, nous assimilons la distance parcourue par les ions dans le conduit a un temps

d'évolution. Celui-ci est calculé a partir de la vitesse moyenne de l'air dans le conduit.
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Nous déterminons I'évolution de la concentration en ions de chaque signe par leur

recombinaison en intégrant I'équation 1.14. Nous obtenons ainsi larelation 2.3.

n(t) =n,/@+ah, ), (2.3)

ou ng représente la concentration initiale et a le coefficient de recombinaison.

Nous représentons sur la figure 2.9 nos résultats expérimentaux ainsi que I'évolution

de la concentration en ions déterminée par I'égquation 2.3, respectivement pour des coefficients

de recombinaison égaux & 1,6x10° puis & 7x107 cm® s. La concentration de départ ny est

égale a la concentration moyenne des ions positifs et négatifs obtenue pour le premier point

expérimental .
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Figure 2.9 - Comparaison entre I'évolution des concentrations en ions déterminées

expérimentalement et celle déterminée par larecombinaison desions.
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Nous déduisons de la figure 2.9 que I'évolution des concentrations ioniques est bien
due principalement a la recombinaison des ions. Nous remarquons, cependant, gue la courbe
d'évolution déterminée pour a=1,6x10° cm® s présente un biais par rapport & nos données
expérimentales. En revanche, nous obtenons une bonne concordance pour un coefficient égal
a7x10" cm® s*. Néanmoins, notre modéle simple suppose I'égalité des concentrations en ions
positifs et négatifs. 11 ne permet donc pas de modéliser avec précision la variation du rapport

des concentration ionigques que nous observons dans nos expériences.

11.3.4. Comparaison de nos résultats a une étude numérique

Pour interpréter les résultats expérimentaux que nous avons obtenus, nous effectuons
une étude numérique du probleme a l'aide d'un code de calcul permettant de résoudre les
équations de convection et de diffusion d'une quantité scalaire dans un milieu. L'utilisation de
ce code de calcul permet ainsi de prendre en compte les pertes dions par diffusion
asymétrique sur la paroi d'un conduit cylindrique.

Les équations de transport des ions positifs et négatifs en écoulement laminaire sont
définies par lesrelations (Hoppel et Frick, 1990) :

—

OLp, =q-oah, M_et Op. =q-oalh, b_, (24)

avec

@, =-D, n, +V [h, +y, (Eh,, (2.5)

et

i[Esz{m -n.), (2.6)
0

oll @ représente le flux dions positifs ou négatifs, g le taux de production des ions,
n. la concentration des ions positifs ou négatifs, D. et p. respectivement le coefficient de
diffusion et la mobilité éectrique des ions positifs ou négatifs, V la vitesse locale de

I'écoulement et E le champ électrique local créé par |la charge d'espace.

Pour résoudre ces équations nous utilisons le code de calcul TRIO EF (inclus dans
CASTEM 2000) qui permet de résoudre les équations classiques de mécanique des fluides sur
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un maillage par la méthode des ééments finis. Ce code comporte des opérateurs
mathématiques prédéfinis qui permettent de discrétiser les différents termes des équations de
transport (convection, diffusion, gradient ...) sur un maillage du systéme préal ablement défini
(Magnaud and Goldstein, 1989).

Pour définir le maillage correspondant a la géométrie de notre probléme nous nous
basons sur I'étude réalisée par Malet (1997) dont la géométrie était similaire. Nous choisissons
ains un maillage régulier avec une longueur axiale des mailles égae a 25 mm et une

longueur radiale égale 20,5 mm.

Nous limitons notre éude a la résolution des équations de transport en négligeant
I'action de la charge despace. Les coefficients de diffusion utilisés dans le systéme
d'éguations sont calculés a partir des mobilités des ions positifs et négatifs en utilisant la
relation d'Einstein (eg. 1.4).

Etant donnée l'incertitude sur la détermination des mobilités des ions positifs et
négatifs dans nos expériences du fait de la charge d'espace, nous utilisons des valeurs issues
de la littérature respectivement égales & 1,4x10* et 1,8x10”* m? V! s* (Hoppel et Frick,
1990). Le coefficient de recombinaison utilisé est égal & 1,6x10 m* s*. Dans nos calculs,
nous supposons que le profil de vitesse est représenté par un écoulement laminaire
parabolique. Les conditions aux limites du probléme sont, d'une part, une concentration nulle
sur la paroi, d'autre part, les concentrations initiales des ions positifs et négatifs sont égales

aux valeurs des premiers points expérimentaux.

Nous représentons sur lafigure 2.10 les profils de concentrations obtenus pour lesions
positifs et négatifs a différentes distances dans le conduit cylindrique respectivement égales a
22, 72, 172 et 272 cm. Etant donné que le probléme est axisymétrique, nous représentons
seulement les demi profils. L'origine de I'axe radial correspond a la paroi du conduit et la

distance 2 cm correspond a son axe.
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Figure 2.10 - Profils des concentrations ioniques calcul és pour différentes distances

en ava d'une source d'ions.

Cette figure 2.10 nous permet de déduire, d'une part, que le rapport des concentrations
ioniques varie en fonction de la distance axiale dans le conduit, ce qui est en accord avec nos
résultats expérimentaux représentés sur la figure 2.8, d'autre part, que le rapport des
concentrations ioniques varie également suivant |'abscisse radiale du conduit.

Nous représentons sur la figure 2.11 I'évolution des concentrations ioniques moyennes
obtenus par le calcul numérique ainsi que nos résultats expérimentaux. Nous constatons qu'il
existe un écart entre la modélisation et nos résultats expérimentaux. Cet écart apparait et
augmente sur les premiers points de calcul, ou le terme de recombinaison est le plus
important. Nous supposons donc qu'il peut provenir, d'une part, de la valeur du coefficient de
recombinaison utilisé, d'autre part, de notre systéme de mesure des ions qui ne permet pas de
réaliser une mesure parfaitement locale de la concentration. Rappelons aussi, que nos calculs
sont réalisés en supposant un profil parabolique de vitesse. Cependant, la longueur
d'établissement de I'écoulement que nous utilisons dans notre étude expérimentale est
légerement plus faible que celle recommandée (Malet, 1997). De ce fait, le profil parabolique

n'est peut étre pas pleinement dével oppé aux premiers points de mesure.
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Figure 2.11 - Evolution des concentration ioniques dans un conduit cylindrique

(comparaison modéle numérique et résultats expérimentaux).

Nous représentons sur la figure 2.12 |'évolution axiale du rapport des concentrations
ioniques, déterminé respectivement a partir du calcul numérique et de nos résultats
expérimentaux. Nous constatons, |a encore, que le résultat calculé par le modéle n'est pas en
accord avec nos expériences. Le rapport des concentrations positives et négatives calculé
numeériquement, croit beaucoup plus vite que celui déterminé expérimentalement. Nous
expliquons ce résultat par I'existence d'une charge d'espace que I'on néglige dans la résolution
numeérique, et par les valeurs utilisées des coefficients de diffusion.

En effet, le champ éectrique créé par la charge d'espace étant dirigé vers la paroi, il
attire ains les ions négatifs vers I'axe du conduit et repousse les ions positifs vers la paroi. Ce
phénomene vient donc limiter I'effet de la diffusion asymétrique des ions positifs et négatifs
vers la paroi. Signalons, par ailleurs, que I'importance de cet effet a également été mis en

évidence gréce aux différents cal culs numériques effectués par Hoppel et Frick (1990).
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Figure 2.12 - Evolution axiale du rapport des concentrations ioniques.

Nous venons de mettre en évidence la variation axiale du rapport des concentrations
ioniques, maisil existe auss une variation radiale de ce rapport toujours du fait de la diffusion
asymétriques des ions positifs et négatifs sur la paroi.

Pour montrer I'effet de la paroi sur ce rapport, nous représentons sur la figure 2.13 son
évolution suivant le rayon du conduit, et ceci pour plusieurs distances axiales par rapport a la

source d'ions. L'origine de |'abscisse radiale correspond toujours ala paroi.
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Figure 2.13 - Evolution radiale du rapport entre les concentrations ioniques.
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Nous constatons sur la figure 2.13 une variation importante du rapport des
concentrations entre |'axe du conduit et le voisinage de la paroi. Toutefois, de fagcon analogue
a la variation axiale du rapport des concentrations ioniques, nous supposons gue le fait de
négliger la charge d'espace conduit a une surestimation de la variation du rapport des

concentrations.

11.3.5. Conclusions

Bien que I'étude précédente ne fasse pas partie du sujet principal de notre these, nous
tenions a la présenter, car I'ensemble des résultats expérimentaux et numériques que nous
obtenons permet finalement de montrer la complexité de I'étude approfondie de I'état de
charge électrique d'un aérosol en relation avec les propriétés ioniques du milieu. Par ailleurs,
ces résultats sont utiles pour l'interprétation de résultats liés a la charge éectrique des
aérosols.

Notre étude numérique du probléme ains gque nos résultats expérimentaux nous
permettent ainsi d'exposer certaines situations, ou la variation des concentrations ioniques est
significative et peut donc affecter la valeur du paramétre d'asymétrie. Toutefois, notre étude
est incompléte car elle nécessite la prise en compte de la charge d'espace. Néanmoins, nous
obtenons un accord qualitatif avec nos résultats expérimentaux.

De ce fait, nous pouvons finalement déduire quelques conclusions générales, par
exemple, que le rapport entre les concentrations des ions positifs et négatifs augmente avec la
distance axiale dans un conduit ou bien augmente au voisinage des parois. Nous verrons, dans
le chapitre suivant, que ces variations ont une influence sensible sur la distribution des

charges éectriques d'un aérosol.
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I11. Mesuredes propriétés desions produits par un rayonnement gamma

[11.1. Dispositif expérimental utilisé pour I'irradiation gamma

L'utilisation d'un rayonnement gamma pour ioniser un volume d'échantillonnage
permet, d'une part, d'obtenir un fort taux dionisation si la source a une activité suffisante,
d'autre part, de faire varier facilement I'intensité d'ionisation en modifiant la distance entre la
source et le volume a irradier. Néanmoins, la manipulation de sources émettrices gamma de
fortes activités nécessite la mise en cauvre de moyens de protection contre les rayonnements
radioactifs telle que les cellules d'irradiation.

Nous disposons au sein de notre laboratoire d'une telle cellule dotée de sources de ®Co
pouvant fournir une intensité d'ionisation bien supérieure a celle obtenue avec nos sources
alpha. Le Cobalt 60 est certes un émetteur béta-gamma, mais son rayonnement béta est arrété
par I'enveloppe de la source et la paroi du volume d'échantillonnage. De ce fait, c'est le
rayonnement gamma ainsi que le rayonnement de freinage associé qui déterminent l'intensité

dionisation dansle milieu irradié.

L'activité totale des sources de ®°Co (T=5,27 ans) dont nous disposons était égale aux
moment des expériences & environ 3,33x10° MBq (9000 Ci). A l'aide de celle-ci, nous
pouvons aisément obtenir un débit de dose de l'ordre de 10 kGy/h dans un volume
d'échantillonnage équivalent a la zone d'ionisation obtenue précédement avec les sources
apha. Ce débit de dose correspond & une intensité d'ionisation de I'ordre de 6,2x10™ p.i. cm™®
(eg. 1.13), 3600 fois supérieure a celle produite par les sources dAmeéricium.

Pour réaliser la mesure du rapport d'asymétrie entre les conductibilités desions positifs
et négatifs, il nous a donc fallu adapter notre montage expérimental, précédemment décrit,
pour travailler dans la cellule d'irradiation. Nous représentons sur la figure 2.14 notre nouveau

dispositif.
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Figure 2.14 - Schéma du dispositif expérimental pour la mesure du
rapport d'asymétrie sous irradiation gamma.

Notre montage expérimental est similaire a celui utilisé pour I'étude des ions produits
par une source apha, le volume dionisation étant toujours compose d'une portion de tube
cylindrique de diamétre égal a 4 cm. Cependant, pour mesurer le paramétre d'asymétrie et les
concentrations ioniques au plus proche de la zone dionisation, nous avons dd placer notre
condensateur al'intérieur de lacellule dirradiation.

Afin de pouvoir appliquer notre méthode de mesure, nous protégeons |le condensateur
du rayonnement gamma par un chateau de plomb d'une épaisseur de 10 cm. Cette protection
permet d'atténuer le débit de dose et ainsi le taux de production d'ions dans le condensateur
d'un facteur d'environ 10°. Nous montrons sur les figures 2.15 et 2.16 des photos de la cellule

dirradiation et du chateau de plomb contenant notre condensateur.
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Figure 2.16 - Photo du condensateur protégé par le chateau de plomb
danslacellule dirradiation.
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Nous pouvons faire varier facilement lintensité dionisation dans le volume
d'échantillonnage en changeant la distance entre le volume et les sources a l'aide d'un systeme
de bras télémanipulateurs. Afin de caractériser les intensités d'ionisation que nous voulons
obtenir dans le volume d'échantillonnage, nous effectuons des mesures de débits de dose en
fonction de la distance de celui-ci par rapport aux sources. Ces mesures sont réalisées al'aide
de différentes chambres d'ionisation compatibles avec les débits de doses appliqués.

Nos mesures montrent que l'intensité d'ionisation n'est pas parfaitement homogene
dans le volume d'échantillonnage, surtout pour les forts débits de dose. En effet, pour une
source radioactive supposée linéaire, le débit de dose en un point varie en fonction de l'inverse
de la distance entre la source et ce point. En conséquence, lorsque les sources sont tres
proches du volume d'échantillonnage, nous constatons des variations du débit de dose de
I'ordre de 30 % selon I'axe radial du conduit. Néanmoins, la configuration de I'irradiation
permet d'atteindre un débit de dose de 12 kGy/h au centre du conduit lorsgue les sources sont
tres proches de la paroi du volume d'échantillonnage.

Nous représentons sur la figure 2.17 une configuration de l'irradiation du volume
d'échantillonnage, ainsi que les mesures de débits de doses en différents points du volume.
Signalons qu'il est nécessaire de positionner les sources au plus prés du chéteau de plomb

pour que l'intensité dionisation soit maximum dans un volume d'échantillonnage proche du

condensateur.
4 cm
<>
l Volume
Position dela Débit de dose d’échantillonnage
chambre d'ionisation kGy/h P /
A 6,14 :
A 5,03 Chéateau de plomb B .B IE” Sources de 69Co
AII 7’07 (10 cm) (9000 CI)
B 4,14 5 \
B' 3,64 AAA
B" 4,65 10 cm .
C 2,86
c 2,60
cC" 3,09

Figure 2.17 - Mesure du débit de dose dans le volume d'échantillonnage.
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[11.2. Mesure du rapport d'asymétrie et des concentrations ioniques

[11.2.1.  Résultats.

Nous représentons sur les figures 2.18 et 2.19 le courant résultant de la collection
des ions sur I'électrode de mesure en fonction de la différence de potentiel appliquée
entre les électrodes. Ces résultats concernent des débits de dose respectivement égaux a
environ 24 Gy/h, et 7000 Gy/h, ils sont obtenus pour des distances respectives entre la

source et le volume d'environ 2 m et 10 cm . Nos mesures sont réalisées avec des débits
respectifs de 37,1 [/min et 35,3 [/min.

700 1

o

—+lons négatifs

--lons positifs

300 | | =79,28 U + 54,30
<
o
~ 100 -
ot /
.a I T T | T T 1
% -30 -20 -10 1 0 10 20 30
z I

X=0,83

700 |
Tension (V)

Figure 2.18 - Mesure du parametre d'asymétrie pour un débit de dose égal a 24 Gy/h.
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-15 -

Tension (V)

Figure 2.19 - Mesure du parametre d'asymétrie pour un débit de dose égal a 7000 Gy/h.

Nous remarquons que les courants de saturation ne sont pas constants, notamment
dans le cas de la mesure réalisée pour un fort débit de dose de 7 kGy/h. Ce résultat est di ala
présence d' un taux de production d’ions non négligeable dans le condensateur, cela malgré

I’ atténuation du rayonnement gamma par |’ écran de plomb.

» Détermination des concentrations ioniques

Pour déterminer les concentrations ioniques a partir de nos résultats expérimentaux,
nous devons tenir compte des ions produits et collectés a l'intérieur du condensateur. Le
courant de saturation mesure est alors fonction de la collection des ions provenant du volume
d échantillonnage et d un terme dépendant d'une part, du taux de production d’'ions dans le

condensateur, d'autre part, du champ électrique appliqué entre les é ectrodes.
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La collection des ions produits dans un champ éectrique est un principe fréquemment
utilisé pour la mesure des rayonnements ionisants, notamment dans les chambres d’ionisation.
En supposant que la concentration des ions produits dans le condensateur dépend uniquement
de leur recombinaison, nous pouvons calculer I'intensité du courant mesuré a I’aide de

I”expression 2.7 (Bernigau et Luck, 1986).

izn[@v@+@mq/g[w , @2.7)

€

ou i représente I'intensité du courant (A), n la concentration en ions de la polarité
éudiée (M), Q, le débit dans le condensateur (m® s?), e la charge éémentaire (C), ¢ la capacité
du condensateur (F), p la mohilité des ions éudiés (m? V* s%), g le taux d’ionisation dans le
condensateur (p.i. m* s%), a le coefficient de recombinaison des ions (m® s%) et U la tension

entre les éectrodes (V).

Pour calculer les concentrations ionigues nous utilisons donc les valeurs i €t is,
représentés sur la figure 2.17, des courants de saturation que nous extrapolons pour une
tension nulle. Nous présentons dans le tableau 2.4, les concentrations en ions positifs et

négatifs ainsi obtenues pour des débits de doses égaux a environ 24 Gy/h, puisa 7 kGy/h.

Tableau 2.4 - Concentrations en ions positifs et négatifs

dans e volume d'échantillonnage.

Débit de dose Concentration en ions Concentration en ions
(Gy/h) positifs (cm™) négatifs (cm™)
=24 6,05x10° 5,79x10°
=7000 1,19x108 1,15x108
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» Détermination du rapport d’ asymétrie entre les conductibilités des
ions positifs et négatifs

Comme pour les émetteurs alpha, le rapport d’ asymétrie entre les conductibilités
ioniques est déterminé en effectuant le rapport des pentes relatives aux caractéristiques des
ions respectivement positifs et négatifs. Toutefois, de facon analogue a la détermination des
concentrations ioniques, nous devons déterminer I'influence de I'intensité d’ionisation
présente dans le condensateur sur la mesure de ce parametre d’ asymétrie. Pour cela, nous
exprimons I’ intensité du courant mesuré en fonction de la conductibilité des ions provenant de
la zone d'ionisation et de la conductibilité des ions produits dans le condensateur sous |’ effet
d une intensité d’'ionisation g. En supposant qu’il existe une seule catégorie d’ions de mobilité

U, hous exprimons |'intensité du courant par larelation 2.8.

izitem[ﬁm\ﬁJm. (2.9)
£, a

Le rapport des pentes relatives aux caractéristiques des ions positifs et négatifs

sexprime aors par larelation 2.9.

X:%Eﬁr—; , VeC € :1/q/a/n+ et e :Jq/a/n_. (2.9)

Pour exprimer € et €', nous devons déterminer la concentration en ions due au terme de
production dans le condensateur. Celle ci peut étre estimée en utilisant la relation 2.7 et la

pente du courant de saturation obtenue expérimentalement. Pour un débit de dose éga a

environ 7 kGy/h, nous obtenons ains €=¢ =1072. Nous en déduisons que I'intensité
dionisation présente dans le condensateur n'a qu'une influence négligeable sur la
détermination du paramétre d'asymétrie.

Dans ces conditions, les rapports d'asymétrie déterminés pour des débits de doses
égaux a 24 Gy/h puis a 7 kGy/h sont respectivement X=0,83 et X=0,93.
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» Détermination des mobilités électriques desions

De fagon analogue a la détermination des mobilités éectriques des ions produits par
les sources émettrices alpha, nous prenons en compte les écarts de tension permettant de
compenser le champ éectrique induit par la charge d'espace. Ces écarts de tensions sont
égaux aenviron -0,5V et -0,6 V pour des débits de doses respectivement égaux a 24 Gy/h et
7 kGy/h. Nous présentons dans le tableau 2.5 les valeurs des mobilités moyennes calculées a

partir de nos résultats expérimentaux qui sont représentés sur les figures 2.16 et 2.17.

Tableau 2.5 - Mobilités desions obtenus pour différents débit de dose.

) Mobilité desions Mobilité desions
Débit de dose
Débit |/min positifs . négatifs L. Rapport pL./p.
Gy/h 2\ 1 1 2\ /1 1
cm Vs cm Vs
37,1 =24 1,08 131 0,82
35,3 =7000 0,58 0,62 0,94

Nous constatons que ces mobilités sont notablement plus faibles que celles obtenues
avec un rayonnement alpha. Nous pouvons en déduire dans ce cas, que les ions ont une
dimension plus importante, notamment dans le cas de leur production sous une forte
irradiation.

Ce résultat peut étre interprété par des réactions de radiolyse plus complexes et plus
nombreuses entrainant la formation d'ions plus gros a partir des impuretés gazeuses (vapeur,
molécules) présentes dans I'air. Ce résultat peut également résulter d'une évolution beaucoup
plus rapide des petits ions primaires par transfert de charges lors de collisions avec des

agrégats neutres.

Nous remarguons, par ailleurs, que le rapport entre les mobilités des ions positifs et
négatifs se rapproche de 1 lorsgue l'irradiation augmente fortement. En conséquence, I'écart
entre la dimension des ions positifs et négatifs se réduit. Cette variation du rapport des
mobilités permet dexpliquer la variation du parametre d'asymétrie, entre les mesures
effectuées avec un débit de dose de 24 Gy/h et un débit de dose de 7 kGy/h.
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[1.2.2.  Variation du rapport d'asymétrie en fonction du temps de résidence des
ions dans la zone ionisée.

Nous venons de mettre en évidence une variation des propriétés des ions bipolaires en
fonction de l'intensité dionisation présente dans le volume d'échantillonnage. Toutefois,
comme nous l'avons montré pour les ions produits par une source apha, il existe une
évolution des ions en fonction du temps de résidence dans la zone d'ionisation puis, du temps
de transfert vers e systéme de mesure.

Afin de vérifier cette hypothese dans le cas du rayonnement gamma, nous mesurons le
parametre d'asymeétrie pour différents temps dirradiation de I'air échantillonné, donc, pour
différentes doses absorbées. Cette mesure est réalisée en faisant varier le débit dans le conduit
d'échantillonnage.

Dans le cas de la mesure avec un fort taux dionisation, nous ne constatons pas de
variation sensible du parametre d'asymétrie en fonction du débit d'analyse. En revanche, pour
un débit de dose plus faible, nous remarquons une variation. Nous représentons sur la figure
2.20 nos résultats expérimentaux, obtenus pour différents temps de résidence des ions dans la

zone d'ionisation et pour un débit de dose constant d'environ 15 Gy/h.

500 T

| =54,88 U + 38,23
~t=2,9s, X=0,86

1=47,04 U + 33,55
~1=0,9s, X=0,78 250 |

Intensité (pA)

1=70,33 U + 40,60

-500
Tension (V)

Figure 2.20 - Variation du paramétre d'asymétrie en fonction du temps de résidence

des ions dans |a zone d'ionisation.
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Les paramétres d'asymétrie déterminés pour des temps de résidences égaux a 0,9 s et
2,9 s sont respectivement 0,78 et 0,86. Par ailleurs, |e paramétre d'asymétrie X=0,83 obtenu
sur lafigure 2.18 pour un débit de dose du méme ordre de grandeur correspond a un temps de
résidence estimé a 1,6 s. Nous constatons que ce résultat est cohérent avec |es autres mesures.

Afin de comparer ces résultats, nous calculons la dose totale recue par une "tranche"
dair dans le volume d'échantillonnage irradié. Pour calculer cette dose, nous supposons que
I'irradiation est homogene, cette hypothese étant justifiée pour les faibles débits de doses, car
les sources sont suffissmment éoignées du volume d'échantillonnage. La dose est aors
caculée en fonction du débit de dose, de la vitesse moyenne de I'écoulement et de la longueur du
volume d'échantillonnage. Nous regroupons | es différents résultats obtenus dans | e tableau 2.6.

Tableau 2.6 - Evolution du parametre d'asymeétrie en fonction du temps de résidence

desions dans la zone d'ionisation.

Tempsde Dose recue par une . .
- _ Parameétre d'asymétrie X
résidence () "tranche" d'air (Gy)
0,9 3,8x10° 0,78
1,6 1,06x10° 0,83
2,9 1,21x10° 0,86

Nous présentons dans le tableau 2.7, a titre indicatif les valeurs des mobilités des ions

positifs et négatifs cal cul ées dans chacun des cas.

Tableau 2.7 - Mobilité desions positifs et négatifs obtenus pour différents temps

de résidence des ions dans la zone d'ionisation.

Dosereguepar une  Mobilité desions positifsp,.  Mobilité des ions négatifs L

"tranche" dair (Gy) cm? Vst cm? Vst
3,8x10° 1,27 1,63
1,06x107 1,08 1,31
1,21x10% 1,05 1,35
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[11.3. Evolution du rapport d'asymétrie en fonction de la concentration ionique

et dela dose

Afin de déterminer plus précisément |'évolution du parametre d'asymétrie en fonction
de l'intensité d'ionisation dans le volume d'échantillonnage, nous effectuons sa mesure pour
différents débits de dose compris entre 5 Gy/h et environ 12 kGy/h. Ces mesures sont
réalisées avec un débit d'analyse constant et égal a 21,1 I/min. Elles correspondent donc a
différentes doses de rayonnement regues par une "tranche" dair dans le volume
d'échantillonnage.

Sur lafigure 2.21, nous présentons les résultats obtenus pour cette série d'expériences,
en fonction de la concentration moyenne des ions positifs et négatifs, celle-ci étant déterminée
conjointement au parametre d'asymétrie. Nos résultats sont représentés avec une incertitude
relative égale a 2,5 %, estimée a partir de celles sur la détermination des pentes des
caractéristiques courant-tension.

Conformément a nos résultats précédents, nous observons une variation du parameétre
d'asymétrie en fonction de la concentration en ions, donc en fonction de I'intensité d'ionisation
présente dans le milieu. Nous remarquons, par ailleurs, que le rapport d'asymétrie est proche

de 1 lorsque la concentration en ions atteint 10% cm™.

0,98 -
0,96 -
0,94 -
0,92

0,9 -
0,88 -

0,86 -

Parameétre d'asymétrie X

0,84 -

0,82 -

0,8 T ——— ey
1,E+06 1,E+07 1,E+08 1,E+09

Concentration ionique moyenne (cm'g)

Figure 2.21 - Variation du paramétre d'asymétrie en fonction de la concentration ionique.
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Finalement, I'ensemble de nos résultats expérimentaux obtenus pour un rayonnement
alpha ou gamma montrent donc que le paramétre d'asymétrie varie, d'une part, en fonction du
temps de résidence de I'air dans la zone d'ionisation, d'autre part, en fonction de l'intensité
dionisation présente dans cette zone. Afin de pouvoir comparer les valeurs du parametre
d'asymétrie obtenues dans ces différentes situations, nous représentons sur la figure 2.22 la
variation de ce paramétre en fonction de la dose regue par une "tranche" d'air dans la zone

d'ionisation.

Dans le cas du rayonnement alpha ou d'un rayonnement gamma a faible débit de dose
(< 20 Gy/h), nous considérons que celui-ci est homogéne dans la zone dionisation. La dose
recue est aors calculée en effectuant le produit du débit de dose par le temps de résidence
dans la zone dionisation. En revanche, lorsgue le débit de dose est élevé, celui-ci n'est pas
homogene dans la zone ionisée, nous le montrons sur la figure 2.17. Nous utilisons aors un
logiciel (Microshield) permettant de calculer le débit de dose en différents points du volume
d'échantillonnage, ceci en fonction de la configuration de I'irradiation. Ainsi, a partir de nos

calculs nous estimons la dose moyenne regue par une "tranche" de gaz lorsque I'irradiation est

inhomogeéne.
m Exp., rayonnement gamma (temps de résidence variable)
1 ® Exp., rayonnement gamma (débit de dose variable)
0.95 a Exp., rayonnement alpha (temps de résidence variable) {i
< )
(8]
= 09 - }
.
g 8
= oss- t
S 085 { .|v.
2]
@©
S 0,8 - {
[¢B)
S 0,75
D '
5 }
S 0,7
]
a {}
0,65 -
O,6 L bbby L Ly L bbby L Ly L bbby L bbby
1,0E-05 1,0E-04 1,0E-03 1,0E-02 1,0E-01 1,0E+00 1,0E+01

Dose recue dans la zone d'ionisation (Gy)

Figure 2.22 - Variation du parametre d'asymétrie en fonction de la dose regue dans la zone
d'ionisation pour différents types de rayonnements.
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Lafigure 2.22 confirme bien que la valeur du paramétre d'asymétrie est effectivement
liée a la dose recue dans le milieu ionisé. En effet, le paramétre d'asymétrie croit lorsque la
dose augmente, ceci pour des valeurs comprises entre 10* Gy et environ 1 Gy. Nous
remarguons, par ailleurs, que le paramétre d'asymétrie est proche de 1 pour des doses voisines
delGy.

V. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons étudié les propriétés des petits ions présents dans un milieu
ionisé pendant une irradiation. Le paramétre d'asymeétrie qui permet de quantifier la charge
électriqgue d'un aérosol a été particulierement caractérise. Nous avons également étudié
I'évolution de ces ions en dehors de la zone d'ionisation, notamment |'évolution du rapport des

concentrations ioniques.

D'une fagon générale, I'ensemble de nos résultats expérimentaux montre que les propriétés
des ions, et donc le paramétre d'asymétrie, dépendent de I'intensité d'ionisation dans le milieu
et du temps de résidence des ions dans la zone dionisation. Nous montrons ainsi que le
parametre d'asymétrie augmente avec la dose recue par le milieu ionisé celui-ci se
rapprochant de I'unité pour les fortes doses. Nous montrons également que cette variation est
due a I'évolution des mobilités électriques des ions formés pendant I'irradiation. En effet, nos
résultats montrent que la mobilité des ions produits pour une forte dose d'irradiation est plus
faible que celle obtenues pour une "faible dose" : les ions présents, ont donc une dimension
plus grande. Ce résultat est cohérent avec les études réalisées sur le processus de nucléation
par radiolyse et photolyse de I'air (Bricard et al. 1972, Perrin 1976, Madelaine et al. 1980),
montrant une augmentation de la taille des noyaux de condensation avec le temps d'exposition
aux rayonnements.

Par ailleurs, nos résultats expérimentaux et numériques obtenus sur |'évolution des
concentrations ioniques en dehors de la zone d'ionisation, montent I'importance de la variation
du rapport des concentrations en ions positifs et négatifs pour la détermination du paramétre

d'asymétrie, notamment au voisinage des parois.
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CHAPITRE 111

ETUDE EXPERIMENTALE DE LA CHARGE ELECTRIQUE DES
AEROSOLSEN MILIEU FORTEMENT IONISE

|. Présentation del'éude expérimentale

Il sagit de mettre en cauvre une méhode de mesure de la distribution des charges
électriques d'un aérosol. Pour cela, nous réalisons un dispositif expérimental permettant de
produire un aérosol étalon, de I'introduire dans un milieu fortement ionisé et de mesurer sa
charge éectrique. Nous associons egalement a notre dispositif le systeme de mesure du

parametre d'asymétrie, pour établir une corrélation entre les deux types de mesures

I.1. Principe de mesure de la distribution des charges él ectriques de I'aérosol

Notre technique de mesure de la distribution des charges éectriques utilise le principe
de la sélection des particules en fonction de leurs mobilités électriques, puis de leur détection
par un Compteur de Noyaux de Condensation (C.N.C.). L'avantage de cette méthode est de
pouvoir réaliser une automatisation de la mesure a l'aide d'un ordinateur et d'une carte

d'acquisition.

Rappel ons briévement | e principe de fonctionnement de ces appareils.

* Lasélection des particules en fonction de leur charge éectrique

Pour sélectionner les particules, nous employons des Spectrométres de Mobilité
Electrique Circulaire (S.M.E.C.) d'ordre 1 ou d'ordre 2, développés sur la base des travaux de
Pourprix (1989) et qui ont fait I'objet d'études détaillées par Mesbah (1994). Nous utilisons
principalement dans cette étude expérimentale, un analyseur d'ordre 1 pour des raisons de
disponibilité du matériel.

Rappelons que ces appareils permettent de sélectionner les particules en fonction de
leur mobilité électrique. Pour les utiliser en tant que spectrométre de charge éectrique,

I'aérosol doit donc étre parfaitement monodisperse.
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* Ladétection des particules

L'appareil que nous utilisons pour détecter les particules (CNC) permet de prélever un
aérosol a un débit constant, et de déterminer sa concentration pour des valeurs comprises
entre 102 et 10" p. cm™. Les particules sont détectées grace a la diffusion de la lumiére
provoquée lors de leur passage dans un volume de mesure illuminé par un faisceau de lumiére
blanche ou un laser. Cependant, compte tenu de la longueur d'onde des sources de lumiéres
utilisables, les particules doivent avoir une taille minimale (=0,3 um) pour interagir et diffuser
suffisamment la lumiére incidente. Pour que les particules de dimensions inférieures soient
également détectables, |'aérosol est artificiellement grossit par condensation d'une vapeur
d'alcool en passant successivement dans un saturateur et un condenseur (Bricard et al., 1976).

Les compteurs de noyaux de condensation permettent ainsi de détecter des particules
de dimensions comprises entre environ 0,003 um et 3 um (Wen et Kasper 1986, Quant et al.
1992). Signalons que ces compteurs détectent individuellement les particules lorsque leur
concentration est inférieure & 10° p. cm™. En revanche, du fait des coincidences dans le
volume de mesure, les CNC mesurent uniguement I'intensité totale de la lumiere diffusée pour
des concentrations d'aérosols supérieures 10* p. cm™. Dans ce cas, le compteur nécessite un
étalonnage (Liu et Pui, 1974b).

* Laproduction d'agrosols monodisperses

Nous représentons dans l'annexe A les schémas des générateurs d'aérosols
monodispersés que nous utilisons dans nos expériences. Présentons briévement les différentes
technigues que nous mettons en cauvre.

Nous utilisons dans nos expériences des aérosols composes de sphéres de latex
parfaitement monodispersees (coefficient de variation < 3 %). Ces aérosols sont produits en
pulvérisant une solution contenant les sphéres de latex en suspension. Cependant, cette
méthode entraine également la production d'un aérosol ultra-fin dont la concentration est
généralement beaucoup plus élevée que celle des sphéres de latex. Cet aérosol provient du
résidu sec des gouttel ettes de solution ne contenant pas de sphére de latex (Billard et al. 1970,
Fuchs 1973). Signalons que cette méthode entraine également la production d'agrégats issus
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de I'agglomération entre plusieurs sphéres dans la solution, ou bien de I'inclusion de plusieurs
spheéres dans une méme goutte lors de la pul vérisation.

Afin déliminer ces aérosols "parasites’ nous utilisons deux techniques différentes. La
premiere, utilise un analyseur différentiel de mobilité électrique (TSI 3071) qui permet de
sélectionner uniquement les particules dont la mobilité électrique correspond aux spheres de
latex possedant une seule charge éectrique positive. Nous obtenons ainsi un aérosol dont la
dimension et la charge éectrique sont uniformes. Par cette méthode, nous pouvons produire
des aérosols de latex avec des dimensions comprises entre 0,1 um et 1 um pour des
concentrations alant jusqu'a 10* p. cm™ et avec un débit d'environ 0,3 I/min. Nous utilisons ce

systéme, notamment pour veérifier les fonctions de transfert de nos SMEC.

La deuxiéme méthode que nous utilisons pour éliminer |'aérosol parasite est basée sur
les propriétés de diffusion des aérosols ultra fins. En effet, le diametre de cet aérosol parasite
est généralement inférieur a 0,05 pm, il a donc un coefficient de diffusion important, et nous
pouvons le piéger dans une batterie de diffusion (Billard et al., 1970).

La batterie de diffusion que nous employons, similaire a celle commercialisée par TSI
(modéle 3040), est composée d'un ensemble de 55 grilles. Lorsque toute les grilles sont
utilisées, le diametre de coupure théorique de la batterie est d'environ 0,2 pum pour un débit
de 4 I/min (Cheng et Yeh, 1980). Ainsi, en gustant le débit traversant la batterie nous
pouvons éiminer totalement |'aérosol ultra fin et produire des aérosols monodispersés de
latex de dimensions comprises entre 0,2 um et 1 um, avec des concentrations allant jusgu'a
10* p. cm™ et pour des débits de I'ordre de 2 I/min. Cependant, les agrégats de plusieurs
sphéres ne sont pas éliminés en utilisant cette technique, mais leur concentration est
généralement trésinférieure a celle de I'aérosol qu'on désire générer.

Soulignons, que ce systeme est plus facile a mettre en oauvre que |'analyseur
différentiel de mobilité électrique. Par ailleurs, nous utilisons une source radioactive de ®Kr
ayant une activité de 2 mCi en amont de la batterie de diffusion, afin de réduire les effets
électrostatiques telle que la force image, sur la collection des particules par les grilles de
diffusion (Billard et al., 1970). En conséguence, la distribution des charges électriques de
I'aérosol de latex est proche de I'équilibre de Boltzmann. Nous présentons les résultats de nos

mesures dans I'annexe B, pour des aérosols de diametres égaux a 0,2 um et 0,5 pm.
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* Le systeme d'acquisition des données

Nous mettons en ceuvre dans nos expériences, un systeme d'acquisition des données
permettant d'automatiser le fonctionnement de notre dispositif expérimental. Ce systeme est
compose d'une carte d'acquisition reliée & un ordinateur. 1l permet, d'une part, d'optimiser le
temps de mesure de la distribution des charges éectriques, dautre part, de multiplier
facilement le nombre de mesures afin de sassurer de leur reproductibilité et d'obtenir des
incertitudes sur les résultats.

Pour mesurer la distribution des charges électriques, nous développons un programme
qui contréle I'alimentation haute tension permettant d'appliquer le champ électrique dans le
SMEC. Notre programme permet également denregistrer une série de concentrations
mesurées par le CNC pour chague valeur de la tension appliquée entre les électrodes du
SMEC. Nous pouvons ainsi déterminer une moyenne et un écart type sur la mesure. Par la
suite, en utilisant la loi de propagation des erreurs nous déterminons des incertitudes sur la

distribution des charges puis sur la charge moyenne obtenue expérimental ement.

I.2. Dispositif expérimental pour mesurer la distribution des charges électriques
avec un SMEC d'ordre 1

» Schéma du dispositif expérimental

Nous représentons sur la figure 3.1 le dispositif expérimental que nous réalisons pour
mesurer la distribution des charges éectriques d'un aérosol monodispersé, en utilisant un

analyseur de mobilité électrique d'ordre 1.
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Figure 3.1 - Dispositif expérimental pour la mesure de la distribution des charges électriques
avec un analyseur de mobilité d'ordre 1.

Rappelons que I'analyseur d'ordre 1 est de type intégrateur. |l sélectionne donc toutes
les particules dont 1a mobilité est inférieure a sa mobilité critique, les particules de mobilités
supérieures étant collectées sur |'électrode de polarisation. Par ailleurs, les particules positives
et négatives sont analysees distinctement suivant la polarisation de I'électrode interne. En
effet, les particules ayant une charge du méme signe que cette électrode sont toute collectées
par I'éectrode de masse du systéme. La concentration des particules sélectionnées par le
SMEC est ensuite déterminée par le CNC.

Lorsque le champ électrique dans le SMEC est nul, nous mesurons la concentration

totale de I'aérosol. En revanche, lorsque le champ éectrique dépasse la valeur critique
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permettant de collecter les particules ayant la plus faible mobilité électrique (£1 charge), nous

mesurons la concentration des particules neutres.

Lacirculation de I'air filtré nécessaire au fonctionnement du SMEC est obtenue gréace
a une pompe a palette. Le débit de cette pompe est contrdlé par sa vitesse de rotation, ce qui
permet d'éviter les pertes de charges dans le circuit et ainsi 1a variation du débit volumique
total dans le circuit fermé. Par ailleurs, I'utilisation d'un circuit d'air fermé facilite le contréle
du débit d'aérosol entrant (Qa) dans le systéme, en mesurant le débit de fuite créé dans le
circuit. Nous mesurons ce débit et le débit total (Qt) a l'aide de débitmetres volumiques
étalonnés.

Ces débits sont fixés en fonction du diametre des particules a analyser et de la
résolution souhaitée. Pour notre application, la résolution de |'appareil correspond au nombre
maximum de charges électriques qu'on peut discriminer. Ainsi avec un rapport entre Qt et Qa
égal a 10, nous pouvons analyser des particules portant jusqu'a 4 charges élémentaires. Nous

utilisons généralement des débits Qt et Qa respectivement égaux a3 et 0,3 I/min.

L'avantage principal de cette méthode de mesure est de pouvoir déterminer la
concentration totale de I'aérosol puis celle des particules neutres, sans modifier I'écoulement
aéraulique dans le SMEC. En revanche, cette méthode entraine une dilution de I'aérosol avant
sa détection par le CNC, qui est fonction du rapport entre les débits Qt et Qa.

Signalons, par ailleurs, que pour réaliser une mesure de concentration représentative
avec le CNC, I'aérosol doit étre dilué de fagon homogeéne dans le conduit d'échantillonnage en
amont du CNC. Or, du fait de la géométrie circulaire du SMEC, |'aérosol monodispersé est
réparti suivant des anneaux concentriques a la sortie de I'analyseur. Nous avons constaté cet
effet aux début de nos expériences, lors de la vérification de la fonction de transfert du
SMEC. Pour obtenir une répartition homogene de |'aérosol sur une courte distance, nous
intégrons alors dans le conduit d'échantillonnage des é éments permettant le bon mélange de

celui-ci.

* Mesure de ladistribution en mobilités de I'aérosol

Nous présentons sur la figure 3.2 un exemple de mesure de la distribution cumulée en
mobilités d'un aérosol de spheres de latex de diamétre égal a 0,30 um. Cette distribution est

obtenue apres son passage dans un milieu contenant des ions bipolaires créés par une source
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radioactive de 2 mCi de ®Kr. Nous représentons sur cette figure la concentration cumul ée des
particules mesurées par le CNC (Cmes) en fonction de la tension appliquée entre les
électrodes du SMEC. Nous normalisons cette concentration par rapport a la concentration
totale de I'aérosol (Ct). Nous représentons également I'écart type sur la concentration
normalisée, déterminé a partir des écarts types sur les mesures des concentrations cumul ées et
totale.

Afin de comparer facilement les distributions positives et négatives, nous représentons
celles-ci sur une méme abscisse. Bien entendu, I'analyse des particules positives et négatives
est effectuée pour des polarisations respectivement négatives et positives de |'électrode interne
du SMEC.

Nous constatons sur la figure 3.2 que les distributions cumul ées positives et négatives
sont différentes, la distribution cumulée négative étant supérieure. Nous pouvons donc dga
déduire que la distribution des charges électriques n'est pas symétrique et qu'elle est décalée

vers des valeurs négatives.
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Figure 3.2 - Distributions cumul ées en mobilités électriques obtenue pour un aérosol

monodispersé de diameétre égal 40,30 um avec un SMEC d'ordre 1.
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» Détermination de la distribution des charges électriques de I'aérosol

Il est facile d'obtenir la distribution des charges éectriques de I'aérosol a partir de la
distribution cumulée en mobilités. En effet, il suffit de soustraire successivement les

concentrations cumulées pour obtenir les différentes fractions de particules chargées

positivement ou négativement.

1.3. Dispositif expérimental pour mesurer la distribution des charges électriques
avec un SMEC d'ordre 2

 Schémadu dispositif expérimental

Nous représentons sur la figure 3.3 le dispositif expérimental que nous réalisons pour

mesurer la distribution des charges éectriques d'un aérosol monodispersé avec un analyseur

<<
Qf=3,0 I/min

de mobilité électrique d'ordre 2.

Pompe
Rotametre
Filtre THE Entrée de I'aérosol
Qa=0,3 I/min
C.N.C (3022) S.M.E.C.
ordre 2 i
o] = -
T 0000 C ;
: om
T Haute Tension
v . A
M Qcnc=0,3 I/min [ ooy | &

Figure 3.3 - Dispositif expérimental pour la mesure de la distribution des charges é ectriques

d'un aérosol avec un anayseur de mobilité d'ordre 2.
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Le SMEC différentiel permet de sélectionner uniquement les particules chargées. En
faisant varier la tension entre les éectrodes de I'analyseur, nous sélectionons successivement
les particules portant £1, £2, £3 ou +4 charges é émentaires suivant la polarisation positive ou
négative de I'électrode interne. La concentration de l'agrosol sélectionné est ensuite
déterminée al'aide du CNC.

Lorsque le débit d'aérosol entrant dans I'analyseur (Qa) est égal au débit d'extraction
(Qm), le maximum de la fonction de transfert correspond a une probabilité d'extraction de
I'aérosol égale a 1 (fig. 1.14). En conséguence, la concentration mesurée au maximum de la
fonction de transfert correspond ala concentration effective des particules sélectionnées.

L'avantage de ce systéme de mesure est de ne pas diluer I'aérosol avant sa détection, ce

qui facilite I'analyse des aérosol s faiblement concentrés.

Les débits de fonctionnement (Qa et Qf) du systéme sont fixés en fonction du diametre
des particules a analyser et de la résolution souhaitée. Le débit d'air filtré (Qf) est contrdlé et
mesuré a |'aide d'une pompe a palette et d'un débitmétre. Afin de pouvoir faire varier le débit
d'aérosol entrant dans I'analyseur (Qa) et de conserver I'égalité avec le débit d'aérosol extrait
(Qm), nous installons une boucle de fuite en aval du CNC (fig. 3.3).

Lorsque le débit d'aérosol entrant (Qa) est égal au débit d'aérosol extrait (Qm), la
résolution de I'analyseur sexprime alors par larelation (Knutson, 1976) :

Res=1- 298 (3.2)
Qa+ Qf

Le nombre maximum de charges démentaires jmax pouvant étre discriminé est

déterminé par larelation :

. Res
=, 3.2
Jvex = 1" Res (32

Ains lorsque le rapport entre Qf et Qa est égal a 10 nous pouvons anayser des

particules portant jusgu'a 4 charges élémentaires.
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* Mesure de ladistribution en mobilités de I'aérosol

Nous présentons sur la figure 3.4 un exemple de mesure de la distribution en mobilités
d'un aérosol de spheres de latex de diamétre égal a 0,20 um, apres son passage dans un milieu
contenant des ions bipolaires créés par une source radioactive. Nous représentons la
concentration des particules en fonction de la tension appliquée entre les électrodes du SMEC,
ainsi que |'écart type sur la mesure de cette concentration.

Les données relatives aux particules positives et négatives sont encore représentées sur
une méme abscisse. Mais bien entendu, ces mesures sont effectuées pour des polarisations

respectivement négatives et positives de I'éectrode interne du SMEC.

Nous constatons, sur la figure 3.4, que les distributions en mobilités éectriques
obtenues pour les particules positives et négatives sont différentes. Nous obtenons des
concentrations en particules négatives supérieures a celles des particules positives. Ces
résultats confirment ceux obtenus avec le SMEC d'ordre 1 pour un aérosol de 0,30um.

250 +
f » Particules négatives 1 charge
 Particules positives l
w 200 + EII;;
£ i 3
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. | 2 charges
2 150 - éi I
5 [}
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Figure 3.4 - Distributions en mobilités électriques obtenues pour un aérosol monodisperse de

diametre égal 40,20 um avec un SMEC d'ordre 2.
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Par la suite, nous cherchons a optimiser le temps nécessaire a |'obtention de la
distribution en mobilité électrique avec un SMEC différentiel, ceci afin d'appliquer notre
méthode a |'étude des agrosols radioactifs. Pour diminuer ce temps d'analyse, nous effectuons
le comptage des particules sélectionnées une par une, en analysant directement le signal
fourni par le photodétecteur du CNC. Cette méthode a |'avantage d'étre indépendante du
temps de réponse du CNC.

Nous obtenons ensuite la concentration des particules sélectionnées en effectuant le
rapport entre le nombre de particules comptées et le volume analysé pendant le temps de
comptage. L'incertitude sur la concentration est alors déterminée en fonction de Il'incertitude
statistique du comptage et de I'incertitude sur le débit d'analyse.

» Détermination de la distribution des charges é ectriques de |'aérosol

L'obtention de la distribution des charges électriques avec un analyseur différentiel de
mobilité éectrique est plus complexe qu'avec un analyseur d'ordre 1. Bien que I'analyseur
différentiel permette d'obtenir facilement les concentrations des particules chargées, il est
moins commode d'obtenir celle des particules neutres. En effet, pour obtenir la concentration
de particules neutres et la concentration totale de I'aérosol, il est nécessaire de modifier
I'écoulement dans I'analyseur en supprimant le débit d'air filtré Qf. De cette fagon, il n'y aque
le débit d'aérosol Qa qui circule entre les électrodes, et e systeme fonctionne alors comme un
analyseur d'ordre 0.

Lorsque la tension est nulle nous mesurons donc la concentration totale de I'aérosol, et
lorsgue la tension est supérieure a la tension critique permettant de collecter les particules
ayant la plus faible mobilité, nous obtenons la concentration des particules neutres. A I'aide de
ces mesures complémentaires, nous pouvons alors déterminer la distribution des charges

électriques de I'aérosol.

|.4. Comparaison des systemes de mesure utilisant les SMEC d'ordre 1 et 2

Pour comparer nos deux méthodes de mesure, nous déterminons la distribution des
charges éectriques d'un aérosol, avec nos deux dispositifs expérimentaux dans les mémes
conditions de fonctionnement. Pour cela, nous utilisons deux aérosols de sphéres de latex de

diametres égaux a 0,20 um et 0,50 um. Le neutraliseur employé pour obtenir la distribution
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des charges, est une source de 2 mCi de ®Kr. Le déhit et la concentration de |'aérosol sont
maintenus constants entre les différentes expériences. Nous représentons, dans I'annexe B les
distributions des charges obtenues dans chacun des cas. Les deux méthodes de mesure
donnent des résultats similaires. Toutefois, nous constatons que le SMEC différentiel permet
d'obtenir une meilleure précision pour la mesure des concentrations des particules portant des

charges multiples.

I1. Mesuredeladistribution des charges électriquesd'un aérosol obtenue

avec une source alpha

11.1. Dispositif expérimental

Pour ces expériences, nous utilisons le conduit cylindrique précédemment décrit dans
le chapitre 2 avec les 4 sources dAméricium 241. La figure 3.5 schématise I'ensemble de

notre dispositif expérimental.

o ] Sources ?4tAm .
Générateur d’aérosols Systéme de mesure de la
monodispersés (0,1 MBq) distribution de charges
( sphéres de latex 0,3 pm) electriques
A
Q=0,6 I/min Qa=0,3 I/min
/l !
EWK .
/] = Excés

Filtre THE

Filtres  Sécheur
THE (gel de silice)

+ %%[j%ﬁ“

Air sec et filtré

Figure 3.5 - Dispositif expérimental pour la mesure de la distribution des charges é ectriques

d'un aérosol obtenue avec une source apha.
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L'aérosol monodisperse est injecté en amont du conduit cylindrique principal, dans un
tuyau de 6 mm de diamétre. 1l est dilué avec de I'air propre et sec, afin d'obtenir un débit
équivalent a celui utilisé dans le conduit pour la mesure du paramétre d'asymétrie réalisée
dans le chapitre 2 (fig 2.5), soit 15 |/min.

Le prélevement de I'aérosol seffectue a l'extrémité du conduit principal, a un débit de
0,3 I/min. Par ailleurs, nous supposons que la distribution des charges électriques de |'aérosol
n'‘évolue quasiment pas pendant son échantillonnage vers le systeme de mesure car la
concentration des petits ions diminue trés rapidement dans le conduit de prélévement du fait
de leur recombinaison et de leur diffusion. En conséquence, le temps de relaxation électrique
de I'aérosol devient beaucoup plus important que le temps d'échantillonnage, et la distribution

des charges électriques se trouve ainsi "figée" (Pourprix, 1973).

[1.2. Résultats

Nous mesurons la distribution des charges éectriques obtenue pour un aérosol
monodispersé de diamétre égal & 0,30 pm et dont |a concentration est égale 8520 p. cm™>. Cet
aérosol étant produit par un pulvérisateur et un classificateur éectrostatique, sa charge
électrique initiale est donc uniforme, toutes les particules possedent une seule charge
élémentaire positive.

Nous représentons sur la figure 3.6 la distribution des charges éectriques obtenue
expérimentalement, ainsi que les incertitudes sur nos résultats avec un intervalle de confiance
de 95 %. Nous représentons également sur cette figure les distributions des charges
électriques déterminées, d'une part, par I'équilibre de Boltzmann (eg. 1.39), d'autre part, par
I'équation de Clement et Harrison (1991a) (eq. 1.45). Ces distributions sont normalisées par
rapport a la concentration totale de |'aérosol (C;). Elles représentent donc les différentes
fractions de l'aérosol en fonction du nombre de charges éémentaires portées par les

particules.
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Pour représenter I'éguation de Clement et Harrison nous utilisons la valeur du

parametre d'asymétrie X=0,72, que nous avons déterminée expérimentalement dans le

chapitre 2 (fig 2.5), dans les mémes conditions que pour la mesure de la distribution des

charges éectriques de |'aérosol.

Concentration normalisée C,/C;

= Expérience avec i.c. 95 %
0,30

--#--Equilibre de Boltzmann

0,25 1 ——Eq. de Clement et Harrison

pour X=0,72
0,20 +

0,15

0,10 ~

0,05 ~

-4 -3 -2 -1 0 1 2 3 4
Nombre de charges élémentaires

Figure 3.6 - Distribution des charges électriques pour un aérosol monodispersé
de diamétre égal 20,30 um.

Nous remarquons qu'il existe une différence notable entre la distribution des charges

électriques déterminée par la loi d'équilibre de Boltzmann et nos résultats expérimentaux. En

revanche, le modele de Clement et Harrison (1991a) prenant en compte le paramétre

d'asymétrie, est en bon accord avec nos résultats.

Calculons la charge moyenne J de I'aérosol. Elle est déterminée en fonction des

fractions de particules portant j charges élémentaires (C;/C;) par larelation :

J=-_ xe. (3.3)
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Pour la distribution représentée figure 3.6, nous obtenons une charge moyenne égale a
-0,66 e. L'écart type associé a cette valeur est calculé a partir des incertitudes sur chaque
fraction et est égal 40,16 e. Par ailleurs, la charge moyenne calculée a partir de |'équation de
Clement et Harrison est égale a -0,88 e. Bien que pour un intervalle de confiance de 95 %, la
charge moyenne déterminée expérimentalement soit en accord avec la valeur théorique, il
existe néanmoins un écart relatif de 25 % entre ces deux valeurs. Nous supposons que cet
écart provient en partie des incertitudes importantes sur la mesure des fractions de particules
portant respectivement +4 et -4 charges éémentaires. Pour vérifier cette hypothese, nous
négligeons dans le calcul de la charge moyenne les particules portant plus de 3 charges
éémentaires. Les charges moyennes déterminées expérimentalement et théoriquement dans ces

conditions sont respectivement égales a-0,61 e et -0,72 e, I'écart relatif se réduit alors a 15 %.

[1.3. Evolution de la distribution des charges de I'aérosol dans un conduit

cylindrique en aval d'une source d'ions

Nous avons montré dans le chapitre 2 que I'évolution des concentrations en ions
positifs et négatifs en ava dune source dions est différente, le rapport entre ces
concentrations n'étant pas constant. Pour mettre en évidence l'influence de ce rapport sur la
distribution des charges éectriques d'un aérosol, nous mesurons celle-ci pour plusieurs
distances entre la zone d'ionisation et |'extrémité de notre conduit cylindrique.

Pour cela, nous utilisons le dispositif expérimental de la figure 3.5 et nous faisons
varier lalongueur du conduit principal en aval de la source d'ions. Dans ces expériences, nous
utilisons le SMEC différentiel pour mesurer la distribution des charges électriques et un
pulvérisateur associé a une batterie de diffusion pour produire I'aérosol monodispersé. Celui-
ci aun diamétre égal 40,30 um et une concentration de 800 p. cm™. Par ailleurs, le débit dans e
conduit principal est égal a 3 I/min, ce qui nous permet d'obtenir un temps de résidence des
ions et de I'aérosol suffisant pour que la charge éectrique puisse évoluer notablement, compte
tenu du temps de relaxation éectrique important lorsque les concentrations en ions sont
faibles.

Nous représentons sur les figures 3.7 et 3.8 les distributions des charges électriques

obtenues respectivement pour des distances aval de la zone d'ionisation de 5 cm et de 327 cm.
Nos résultats sont représentés avec un intervalle de confiance égal a 95%.
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Figure 3.7 - Distribution des charges électriquesa’5 cm en aval de la source d'ions.
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Figure 3.8 - Distribution des charges é ectriques a 327 cm en aval de la source dions.
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Nous remarguons que la distribution des charges électriques obtenue a5 cm en aval de
la source d'ions (fig 3.7) est similaire a celle obtenue précédemment (fig. 3.6) avec le systéme
de mesure utilisant le SMEC d'ordre 1. Nous remarquons que le modéle de Clement et
Harrison (1991b) représente bien cette distribution pour un parametre d'asymétrie égal a 0,72.
La charge moyenne expérimentale est égale a-0,79 e avec un écart type de 0,08 e, tandis que
la charge moyenne donnée par e modéle de Clement et Harrison est égale 20,88 e.

En revanche, la distribution des charges obtenue a une distance de 327 cm est
significativement différente, et nous constatons qu'elle est tres proche de I'équilibre de
Boltzmann. Néanmoins, la charge moyenne de |'aérosol reste |égérement négative, elle est

égaea-0,1le.

Pour synthétiser nos différents résultats expérimentaux, nous représentons sur la
figure 3.9 I'évolution de la charge moyenne de |'aérosol en fonction de la distance en aval
de la source d'ions. Nos résultats sont représentés avec un intervalle de confiance égal a
95 %, le diametre de I'aérosol est toujours 0,30 um et le débit dans le conduit est égal a 3
[/min. Nous représentons eégalement sur la figure 3.9, le temps moyen d'évolution de

|'aérosol en aval de la source d'ions.
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Figure 3.9 - Evolution de la charge moyenne d'un aérosol de diamétre égal a2 0,30 um

en ava d'une source d'ions.
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Nous remarquons sur cette figure une variation significative de la charge moyenne de
I'aérosol en aval de la zone dionisation. Cette charge se rapproche de zéro et la distribution
des charges éectriques tend alors vers I'équilibre de Boltzmann comme le montre la figure
3.8. Nous pouvons expliquer qualitativement ces résultats par la variation du rapport entre les
concentrations en ions positifs et négatifs que nous avons mise en évidence dans le chapitre 2.
Toutefois, nous ne représentons pas sur la figure 3.9, le modele théorique en fonction des
résultats expérimentaux présentés dans le chapitre 2, car ces derniers sont obtenus pour un
débit différent dans le conduit et donc pour un temps d'évolution différent.

Rappel ons que nous avons montré dans le chapitre 2, grace a nos calculs numériques,
gu'il existe également une variation du rapport des concentrations ioniques au voisinage de la
paroi du conduit cylindrique. Afin de confirmer I'influence de cette variation sur |'état de
charge électrique de I'aérosol, nous effectuons plusieurs mesures locales a |'aide d'une sonde
de prélévement positionnée, soit au centre du conduit, soit au voisinage de la paroi. Nous
schématisons sur la figure 3.10 les deux zones de prélévement de I'aérosol, €lles
correspondent ala surface des tubes des lignes de courant échantillonnées.

Sources 241Am

(0,1 MBq)

— | o - P 0@
// Yv 12 mm

P1 P2 Zones de
prélévement

Sondes de
prélévement

Figure 3.10 - Schéma du dispositif expérimental pour lamesure locale

de lacharge électrique de I'aérosol.
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Nous représentons sur la figure 3.11 I'évolution de la charge éectrique moyenne de
I'aérosol prélevé au centre du conduit ou bien au voisinage de la paroi. Nos expériences sont
toujours réalisées avec un débit de 3 I/min dans le conduit et pour des particules de 0,30 um.

Les données sont représentées avec un intervalle de confiance égal a 95 %.

Nous remarquons, de facon analogue aux résultats précédents (fig. 3.9), que la charge
moyenne évolue et se rapproche de zéro lorsgue |'aérosol séloigne de la source dions. Nous
remarguons par ailleurs, que la charge moyenne obtenue au centre du conduit est toujours
algébriguement inférieure a celle obtenue au voisinage de la paroi. Nous remarquons
également que cette différence n'est pas constante, elle augmente lorsque |'aérosol séloigne de
la source dions.

La encore, ces résultats sont qualitativement en accord avec nos résultats numeriques
présentés dans le chapitre 2. En effet, nous avons montré que le rapport entre les
concentrations ioniques (n./n.) est plus important au voisinage de la paroi qu'au centre du
conduit (fig. 2.13). En conséquence, le parametre d'asymétrie augmente au voisinage de la
paroi et la charge moyenne se rapproche de zéro. Nous mesurons méme une charge moyenne

|égérement positive pour une distance égale a 327 cm.
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Figure 3.11 - Evolution de la charge moyenne de |I'aérosol au centre du conduit et au

voisinage de la paroi en aval d'une source d'ions.
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I1I.Mesure de la distribution des charges éectriques d'un aérosol

obtenue par irradiation gamma

[11.1. Dispositif expérimental

Dans le chapitre 2, nous avons mis en évidence une variation du parametre d'asymétrie
en fonction de lintensité dionisation et donc de la dose regue dans un volume
d'échantillonnage. Afin de déterminer I'influence de cette variation sur la charge électrique
d'un aérosol, nous associons notre systeme de production d'aérosol monodispersé et notre
systéme de mesure de la distribution des charges électriques avec le dispositif de mesure du
parametre d'asymétrie représenté sur lafigure 2.14.

Nous représentons sur la figure 3.12 notre dispositif expérimental. Le systeme de
production d'aérosols est composé d'un pulvérisateur et d'un classificateur électrostatique, le
systéme de mesure de la charge éectrique des agrosols comporte un SMEC d'ordre 1 et un
CNC. Ces systémes sont situés a l'extérieur de la cellule d'irradiation.

L'aérosol monodispersé est dilué pour obtenir un débit d'environ 20 I/min, puis il est
introduit dans un volume d'échantillonnage situé a l'intérieur de la cellule dirradiation ou il
est expose au rayonnement gamma. Le systeme de mesure du paramétre d'asymétrie est
connecté en sé&rie sur le conduit d'échantillonnage de I'aérosol. Ce systeme est toujours
protégé du rayonnement gamma par un chéateau de plomb d'une épaisseur de 10 cm. L'aérosol
ressort ensuite de la cellule, puis une fraction est prélevée a un débit de 0,3 I/min pour

I'analyse de la distribution des charges électriques.
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Figure 3.12 - Schéma du dispositif expérimental pour mesurer la charge électrique des

aérosols en milieu fortement ionisé.

Lors de laquaification de notre dispositif expérimental, nous avons remarqué pour les
forts débits de dose (supérieurs a 1 kGy/h), la production d'un aérosol di a la radiolyse de
I'air. Ce phénomene a dga été mis en évidence et étudié par plusieurs auteurs (Bricard et al.
1972, Madelaine et al. 1980). Nous constatons a |'aide d'un CNC que la concentration de cet
aérosol varie en fonction du débit de dose et du temps de résidence de l'air dans le volume
d'échantillonnage, et qu'elle peut dépasser 10’ p. cm™. Par ailleurs, nous vérifions que les
particules ainsi produite sont neutres, conformément aux résultats déa obtenus par Madelaine
(1968). En effet, a I'aide du SMEC et du CNC nous déterminons facilement la fraction de
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particules neutre par rapport a la concentration totale, e¢ mesurons ains une proportion de
particules neutres supérieure a 99 %.

Comme la concentration de cet aérosol "parasite” issu de laradiolyse varie en fonction
du temps d'exposition de I'air aux rayonnements, nous effectuons nos expériences avec un
débit dans le volume d'échantillonnage suffisasmment élevé pour que la concentration de cet
aérosol soit négligeable. Néanmoins, il existe probablement toujours une production de ces
particules, mais elles sont soit éliminées par leur diffusion sur les parois avant d'arriver dans
le systéme de mesure, soit non détectées par le CNC car €elles sont trop petites. En effet, le
CNC que nous utilisons (TSI, modéle 3022) a une efficacité de détection de 50 % pour des
particules de 7 nm, et pour les particules plus petites, cette efficacité est quasiment nulle (Wen
et Kasper, 1986).

Nous présentons sur la figure 3.13 une photographie de notre dispositif expérimental.

Entrée et sortie de
I'aérosol dans la cellule

SMEC

Electrometre

Pulvérisateur Classificateur CNC
électrostatique

Figure 3.13 - Photographie du dispositif de mesure de la
distribution des charges électriques.
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[11.2. Résultats expérimentaux

Nous mesurons a I'aide de notre dispositif expérimental représenté figure 3.12, les
distributions des charges électriques pour des aérosols de diametres égaux a 0,10um et
0,30 um exposés a deux débits de dose différents, égaux a 24 Gy/h et a 7000 Gy/h. Nous
effectuons la mesure du paramétre d'asymétrie conjointement a celle de la distribution des
charges éectriques de |'aérosol.

Signalons par ailleurs, que nous ne remarquons pas dinfluence de I'aérosol sur la
détermination du paramétre d'asymétrie. En effet, sa concentration étant faible (environ 500 p.
cm®), la fixation des ions est négligeable devant leur recombinaison. Les valeurs mesurées
sont égales a 0,78 et 0,93 pour des débits de doses respectivement égaux a 24 Gy/h et a
7 kGy/h.

Nous représentons sur les figures 3.14 et 3.15 les distributions des charges éectriques
obtenues pour un aérosol de diametre égal a 0,10 um, pour des débits de dose de 24 Gy/h et 7
kGy/h. Nos résultats sont représentés avec un intervalle de confiance égal a 95 %. Nous
représentons également la distribution des charges électriques déterminée par I'équilibre de
Boltzmann ainsi que le modéle de Clement et Harrison, prenant en compte le paramétre
d'asymétrie. Soulignons que le diametre de I'aérosol étudié dans ce cas, se situe a la limite

entre le régime continu et le régime intermédiaire.
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o X
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Figure 3.14 - Distribution des charges électriques obtenue pour aérosol de 0,10 um

et avec un débit de dose égal a 24 Gy/h.
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Concentration normalisée C;/C,
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Figure 3.15 - Distribution des charges électriques obtenue pour aérosol de 0,10 um
et avec un débit de dose égal a 7000 Gy/h.

Nous remarquons sur les figures 3.14 et 3.15 une variation de la distribution des
charges éectriques de I'aérosol en fonction du débit de dose, donc de l'intensité d'ionisation.
En effet, lorsque le milieu est trés fortement ionisé (7 kGy/h) la distribution des charges se
rapproche de la loi d'équilibre de Boltzmann. Ce résultat est d0 a un parametre d'asymétrie
proche de 1. Par ailleurs, compte tenu des incertitudes, nos données expérimentales ne
permettent pas de différencier franchement le modéle de Clement et Harrison de I'équilibre de
Boltzmann. Néanmoins, nous mesurons une fraction de particules portant une charge
€lémentaire négative plus importante que celle portant une charge positive.

Nous constatons d'une fagcon générale, que le modele de Clement et Harrison est en
assez bon accord avec nos données expé&imentales, bien que quelques fractions de la
distribution des charges représentée figure 3.14 soient en dehors de nos incertitudes de

mesures.
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Nous calculons finalement les charges moyennes de I'aérosol pour ces deux débits de
dose, et nous obtenons respectivement -0,28 e et -0,07 e. Les écarts types respectifs sont
égaux a 0,16 e et 0,15 e. Les charges moyennes calculées a partir du modele de Clement et
Harrison sont respectivement -0,24 e et -0,06 e.

Nous déterminons par la suite les distributions des charges pour un aérosol de
diametre égal a 0,30 um pour des débit de doses égaux a 24Gy/h, 100 Gy/h et 7 kGy/h. Les
paramétres dasymétrie déterminés conjointement aux distributions de charges sont
respectivement égaux a 0,78, 0,88 et 0,93. Nous représentons nos résultats sur les figures
3.16, 3.17 et 3.18.

0,30 + I Expérience avec i.c. 95 %

—+— Modeéle de Clement et

0,25 Harrison pour X=0,78

--e--Equilibre de Boltzmann
0,20 +

0,15 ~

0,10 ~

0,05 ~

Concentration normalisee C;/C,

4 3 -2 -1 0 1 2 3 4
Nombre de charges élementaires

Figure 3.16 - Distribution des charges él ectriques pour un aérosol de 0,30 um
et un débit de dose égal a24 Gy/h.
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Figure 3.17 - Distribution des charges él ectriques pour un aérosol de 0,30 um
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Figure 3.18 - Distribution des charges é ectriques pour un aérosol de 0,30 um

et un débit de dose égal a 7000 Gy/h.

--e--Equilibre de Boltzmann
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Nous remarquons sur ces 3 figures une différence significative par rapport al'équilibre
de Boltzmann. La encore, le modéle de Clement et Harrison représente convenablement nos
données expé&rimentales, et nous observons une variation analogue a celle obtenue pour un
aérosol de 0,10 um. La distribution des charges électriques de I'aérosol se rapproche de
I'équilibre de Boltzmann lorsque I'intensité d'ionisation augmente. Notons que cette variation
est conforme ala variation mesurée du paramétre d'asymeétrie.

Nous synthétisons les différents résultats obtenus sur la charge moyenne des aérosols
dans le tableau 3.1. Nous confirmons ainsi que la charge éectrique de |'aérosol dépend de
I'irradiation du milieu, mais aussi du diamétre des particules. En effet, la proportion des
particules possedant plusieurs charges éectriques augmente avec le diamétre, et I'effet de

I'asymeétrie est alors plus important dans le calcul de la charge é ectrique moyenne.

Tableau 3.1 - Charge moyenne de I'aérosol en fonction du débit de dose

et du diametre des particules.

diameétre de Débit dedose  Charge moyenne Ecart type Charge moyenne
I'aérosol (um) (Gy/h) expé&rimentale (e) expérimental (€)  théorique (€)
0,10 24 -0,28 0,15 -0,24
0,10 7000 -0,07 0,16 -0,06
0,30 24 -0,64 0,11 -0,62
0,30 100 -0,39 0,10 -0,35
0,30 7000 -0,28 0,13 -0,19

111.3. Variation de la charge éectrique de I'aérosol en fonction de l'intensité

d'ionisation

* Variation de la charge moyenne de I'aérosol en fonction du
parametre d'asymétrie

Nous avons mis en évidence, dans la partie précédente, une évolution de la distribution
des charges éectriques de I'aérosol et donc de sa charge moyenne en fonction de Il'intensité
d'ionisation dans le volume d'échantillonnage. Afin de relier cette évolution avec la variation
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du paramétre d'asymétrie, nous effectuons plusieurs mesures avec différents débits de dose
comprisentre 5 Gy/h et 12 kGy/h.

Nous avons précédemment étudié la variation du paramétre d'asymétrie dans le
chapitre 2 (fig. 2.21), montrant ainsi qu'il évolue en fonction de la dose de rayonnement regcue
dans le volume d'échantillonnage. Pour relier simplement sa variation a celle de la charge
moyenne de I'aérosol, nous utilisons I'expression anaytique éablie par Gunn (1955) (eq.
1.40). En effet, cette équation permet de calculer directement la charge moyenne en fonction
du logarithme du parametre d'asymétrie ; puisque le modéle de Clement Harrison ne donne
pas une expression analytique, nous devons utiliser la relation 3.3. Rappelons que ces
deux calculs donnent des résultats similaires dans les conditions standard de pression et de
température (fig 1.3).

Sur la figure 3.19, nous présentons la variation de la charge moyenne de |'aérosol en
fonction du logarithme du paramétre d'asymétrie pour un aérosol de diamétre égal a 0,30 um.
Nos résultats expérimentaux sont représentés avec a un intervalle de confiance égal a 95 %.
Nous représentons également la charge éectriqgue moyenne calculée en utilisant I'expression
analytique de Gunn (1955) (eq. 1.40).
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Figure 3.19 - Variation de la charge moyenne d'un aérosol de diametre égal 40,30 um en

fonction du logarithme du paramétre d'asymétrie.
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Nous constatons sur la figure 3.19 que le modéle de Gunn (1954) ne représente pas
bien les charges moyennes calculées a partir de nos données expérimentales. Algébriquement,
il surestime légerement nos résultats expérimentaux. Nous remarguons cependant, que la
variation qualitative de nos résultats expérimentaux est en accord avec I'expression de Gunn,
la charge moyenne augmentant lorsgue le paramétre d'asymétrie tend vers 1.

Par ailleurs, nous constatons, d'une part, que I'écart entre le modéle et nos résultats est
plus important lorsque le parametre d'asymétrie est proche de 1 et donc que le milieu est
fortement ionisé, d'autre part, que la charge moyenne expérimentale de |'aérosol ne tend pas
versune valeur nulle.

Pour interpréter ce résultat, nous devons reconsidérer la validité de notre systeme de
mesure du parametre d'asymétrie pour les fortes intensités dionisation. En effet, nous
montrons dans le chapitre 2, que la courbe expérimentale permettant de déterminer les
conductibilités électriques dues aux ions positifs et négatifs différe sensiblement de la réponse
idéale du systéme de mesure. Cette différence résulte principalement d'une dispersion du
spectre de mobilités électriques des ions positifs et négatifs, ains que de I'ionisation non
négligeable qui est présente al'intérieur du condensateur pour les forts débits de dose.

Dans ce cas, il est nécessaire de connaditre le spectre de mobilités éectriques des ions
ainsi que leurs concentrations respectives pour déterminer avec précision le rapport entre les
conductibilités éectriques, et donc le rapport dasymétrie. Par ailleurs, lorsque nous
appliquons des fortes intensités dionisation dans le volume d'échantillonnage, il est
vraisemblable que nous obtenons une population non négligeable d'électrons libres (Loeb,
1961). Etant donné la résolution de notre systeme de mesure, nous ne pouvons pas distinguer
ces éectrons des petits ions présents dans le milieu. Toutefois, la présence de ces électrons
libres et leur fixation directe sur les particules peut expliquer I'excédent de charges négatives

gue nous observons sur |'aérosol lorsgue le milieu est fortement ionise.

* Variation de la charge moyenne de I'aérosol en fonction de l'intensité
d'ionisation

Nous avons vu, dans le premier chapitre, qu'il existe une expression permettant de
déterminer la charge éectriqgue moyenne de I'aérosol en fonction d'un parametre de charge
(Bricard et al., 1965) (eq. 1.51). Rappelons que ce paramétre (Q/C;%) est défini par le rapport
entre I'intensité d'ionisation effective de I'aérosol (Q=q-alh, [h_) et le caré de sa

concentration (C;). Cette éguation montre gque la charge moyenne tend vers zéro lorsque le
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milieu est faiblement ionisé (cas de I'atmosphére) ou bien lorsque I'aérosol est fortement
concentré. Elle a été validée par Pourprix (1973) pour des paramétres de charges compris

entre environ 5x10° et 5x10% m* st

Compte tenu des faibles concentrations d'agrosols analysés et du fort taux d'ionisation
dans le volume d'échantillonnage, nous obtenons dans nos expériences des paramétres de
charges compris entre 102 et 4x10° m® s*. Afin de comparer I'ensemble de nos résultats
expérimentaux montrant la variation de la charge électrique en milieu fortement ionisé par
une irradiation gamma, nous calculons les parametres de charges obtenus dans chague
expérience. Pour calculer ce parametre, nous utilisons I'équation approchée d'évolution des
concentrations en ions positifs ou négatifs dans le milieu. Par exemple, pour les ions négatifs

(n.) nous obtenons :

dn_
T:q—aﬁm n_-p_,0m_[C,, (3.9

ol q représente le taux de production des ions (m™> s') dans le milieu, B4 5 le
coefficient de fixation des petits ions négatifs sur les particules portant en moyenne J charges

éémentaires (m® s?) et C; la concentration totale de I'aérosol (m).

Lorsque la concentration en ions est stationnaire, nous obtenons alors

Q=pB_,_[C,. Nous déterminons ains le paramétre de charge en fonction de la

concentration en ions négatifs et celle de I'aérosol. Le coefficient de fixation est défini par la
relation 1.30, et nous le calculons en fonction de la charge moyenne de |'aérosol déterminée
expérimentalement. Nous utilisons un rapport moyen entre les mobilités des petits ions
positifs et négatifs égal a 0,79 déterminé a partir de nos données expérimentales obtenues

pour des débits de dose faibles, de I'ordre de quel ques Gy/h.

Nous représentons sur la figure 3.20 la variation de la charge moyenne d'un aérosol de
0,30 um en fonction du parameétre de charge établit par Bricard et al. (1965). Nos résultats
expérimentaux sont obtenus pour des débits de dose compris entre environ 5 Gy/h et 12
kGy/h, la concentration de I'aérosol est comprise entre 3x10° et 7x10° p. m™>. Nos résultats

sont représentés avec un intervalle de confiance égal a 95 %.
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Figure 3.20 - Variation de la charge moyenne de I'aérosol

en fonction du paramétre de charge Q/C%.

Nous remarquons que ce modéle n'est plus valable dans le cas des milieux trés
fortement ionisés. En effet, nous montrons dans le chapitre 2 qu'il existe une variation
importante de la mobilité des ions positifs et négatifs et de leur rapport lorsque le milieu est
fortement ionisé, or le modéle de Bricard et al. (1965) suppose que ce rapport est fixe. Par
ailleurs, nous montrons également qu'il existe une charge d'espace non négligeable dans le
volume d'échantillonnage principalement due aux différences de concentrations en ions
positifs et négatifs. L'hypothése d'un milieu éectriquement neutre utilisée pour établir cette
loi n'est donc plus valable.

Nous constatons, gu'il existe une variation importante de la charge moyenne de
I'aérosol lorsque le paramétre de charge est supérieur & 107 m® s™. Cette limite correspond &
un deébit de dose d'environ 100 Gy/h et une concentration en ions de chaque signe supérieure a
10" m. Nous remarquons, de plus, que la charge moyenne de I'aérosol semble se stabiliser
autour d'une valeur moyenne égale & -0,25 e pour un paramétre de charge supérieur & 10° m® s?,

adorsque, en accord avec laloi de Bricard et al., dleatteint -0,6 eentre 10° m®s* et 10" m®s™.
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V. conclusion

Nous avons congu et réalise deux dispositifs expérimentaux pour mesurer la distribution
des charges électriques des agrosols monodi sperses.

Nous montrons que ces charges électriques peuvent évoluer significativement en aval
d'une source d'ions. En effet, la charge moyenne de I'aérosol tend vers zéro et la distribution
des charges éectriques se rapproche de I'équilibre de Boltzmann lorsquiil séloigne de la
source dions. Cette variation est due a une évolution du rapport entre les concentrations
ioniques du fait de leur diffuson asymétrique sur la paroi du conduit. Nous mettons
également en évidence une variation locale de la charge éectrique moyenne de |'aérosol au
voisinage de la paroi. En effet, nous montrons qu'elle est algébriquement plus importante prés
de la paroi. Soulignons que ces variations sont conformes qualitativement a celles des

concentrations ioniques déterminées expérimentalement et numériquement dans le chapitre 2.

Pour I'étude de la charge électrique des aérosols en milieu fortement ionisé, nous utilisons
une cellule dirradiation avec des sources de ®Co ce qui nous permet d'une part, d'obtenir un
fort taux dionisation, d'autre part de pouvoir le faire varier facilement. Nous effectuons ainsi,
pour différents taux dionisation, la mesure du paramétre d'asymétrie et la mesure de la
distribution des charges éectriques de I'aérosol. Nos résultats montrent que la charge
électrique de I'aérosol varie significativement lorsque le débit de dose est supérieur a 100
Gy/h et la concentration en ions supérieure & 10" m™. Dans ce cas, la charge moyenne
augmente, mais elle reste quand méme faiblement négative. Nous montrons que cette
évolution est due a la variation du paramétre d'asymétrie en milieu fortement ionisé. Nous
constatons, toutefois, que les modéles prenant en compte le paramétre d'asymeétrie (Gunn
1954, Clement et Harrison 1991b) surestiment la charge moyenne par rapport a nos mesures
lorsgue le milieu est trés fortement ionisé. Nous pensons que ces écarts sont liés a notre
systéme de mesure du paramétre d'asymétrie. En effet, pour de fortes intensités d'ionisation,
I'action du rayonnement gamma sur les conditions d'opérations du systéme n'est pas
négligeable. De plus, le spectre des mobilités éectriques des petits ions étant probablement
plus dispersé, I'interprétation de nos résultats ne seffectue pas dans des conditions idéales. Par
ailleurs, la résolution du systeme étant faible, il est probable que nous ne pouvons pas mettre
expérimentalement en évidence les ions dont la mobilité électrique est élevée, ainsi que des
électrons libres certainement présents. C'est ce qui peut expliquer I'exces de charges négatives

gue nous observons lorsgue le milieu est trés fortement ionisé.

157



CHAPITRE IV

ETUDE EXPERIMENTALE DE LA CHARGE ELECTRIQUE DES
AEROSOLSRADIOACTIFS

|. Présentation del'éude

Nous avons vu, dans le premier chapitre, que I'éat de charge éectrique d'un aérosol
radioactif peut étre sensiblement différent de celui d'un aérosol non radioactif. Il existe
maintenant un modéle bien établi permettant de décrire la charge éectrique de ces aérosols
(Clement et Harrison, 1992), mais les quelques résultats expérimentaux disponibles dans la
littérature ne permettent pas de le valider complétement. Pour parfaire cette validation, nous
nous proposons d'étudier expérimentalement la charge éectrique des aérosols radioactifs en
prenant soin de maitriser convenablement I'ensemble des paramétres influents qui

interviennent dans le modél e théorique.

Rappel ons succinctement le probléme poseé sur les plans théorique et expérimental.

L'état de charge électrique d'un aérosol radioactif dépend de la nature du rayonnement
(alpha ou béta), de I'activité spécifique des particules (), de la concentration totale de
I'aérosol (C;), du nombre de paires d'ions créées a chaque désintégration (1) et du paramétre
d'asymétrie (X). Par ailleurs, le temps nécessaire pour atteindre un état de charge électrique
stationnaire dépend de la concentration en ions a |'équilibre (eq. 1.75) et par conséquent de
I, n et C.

Le critere, établi par Clement et Harrison (1991b), pour obtenir un auto-chargement
important d'un aérosol radioactif (eq. 1.76) impose d'une part, une forte activité spécifique,
d'autre part, une faible concentration d'aérosol et un faible nombre de paires dions créées a

chague désintégration.
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Compte tenu de ces ééments, nous concevons et réalisons un dispositif expérimental
permettant d'une part, de produire un aérosol radioactif, d'autre part, d'analyser sa distribution
des charges éectriques. Nos conditions expérimentales doivent, bien évidement, aboutir a la

mise en évidence d'un autochargement de |'aérosol.

Signalons que la manipulation d'aérosols radioactifs est soumise a une réglementation
rigoureuse pour la protection de I'environnement et des individus. A partir de cette
réglementation, nous alons définir nos contraintes expérimentales et dimensionner notre
installation. Compte tenu de la nature et de I'activité des aérosols que nous manipulons, nous
devons confiner notre dispositif expérimental dans une boite a gants. Notre é&ude comporte
donc un aspect radioprotection a travers la conception et la réalisation d'un confinement
adapté a notre dispositif expérimental. Nous devons aors implanter notre I'installation dans
une zone de travail disposant d'équipements spéciaux tels que des circuits de ventilation, de
filtration, des instruments de détection des rayonnements et de mesure de la contamination

atmosphérique.

Nous disposons au sein de notre laboratoire d'une zone contrélée pouvant accueillir des
boites a gants. L'activité des éléments radioactifs qu'on peut manipuler dans cette zone est
déterminée par le classement de l'installation relatif aux éguipements de protection et de
securité mis en cauvre. Notre installation n'étant pas classée pour la protection de
I'environnement (ICPE), l'activité équivalente des radioéléments présents dans la zone
contrélée doit étre inférieure a 3,7 MBq (décret n° 96-197 du 11 mars 1996). Cette activité
équivalente est calculée en fonction du groupe de radiotoxicité des éléments utilisés ainsi que
de la forme et de I'activité des sources radioactives (scellées ou non scellées) et de leurs
utilisations (stockage ou manipul ation).

Notre principale contrainte expérimentale est donc I'activité globale que nous pouvons
manipuler dans une boite a gants située dans notre zone de travail contrélée. Compte tenu de
I'activité et de la nature des différentes sources déja stockées et utilisées dans le laboratoire,
I'activité que nous pouvons manipuler est en fait limitée a environ 1,5 MBq de radioéléments
du groupe 3 de radiotoxicité.
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Compte tenu de I'ensemble de nos contraintes expérimentales, notre étude se déroule en

quatre phases principales.

* Ledimensionnement des parametres de I'aérosol radioactif pour obtenir un

autochargement et le choix des techniques expérimental es.

» La validation en inactif de notre dispositif expérimental, cette phase assure la
malitrise et le contrdle des différents paramétres influents; elle comprend donc le
développement et la mise au point spécifique des méthodes et des techniques

expérimental es utilisées pour notre étude.

* La"mise en actif" du dispositif expérimental. Cette phase comprend une premiere
étape de projet dinstalation de I'expérience en zone contrélée qui doit permettre
de vérifier I'adéquation de notre dispositif et les méthodes expérimentales avec les
exigences de sécurité pour la manipulation de matieres radioactives,
spécifiguement sous forme d'aérosols. Dans une seconde étape, nous réalisons le
confinement dynamique de notre dispositif expérimental dans une boite a gants et
nous validons son fonctionnement afin d'étre conforme & la norme relative aux

classes des enceintes de confinement étanches.

e Laderniére phase consiste a réaliser les expériences avec des aérosols radioactifs,

puis ainterpréter les résultats obtenus.

I1. Dimensionnement del'expérience

Nous avons vu gque nos conditions opérationnelles sont limitées par I'activité des éléments
radioactifs que nous pouvons manipuler. Or, nous I'avons dit, la charge éectrigue d'un aérosol
radioactif dépend principalement de son activité spécifique. De ce fait, il est nécessaire
d'effectuer un dimensionnement rigoureux de notre étude expérimentale pour nous assurer de
I'obtention d'un auto-chargement significatif de I'aérosol radioactif.

Pour cela, nous choisissons et développons des techniques expérimentales, d'une part,

pour produire un aérosol radioactif, d'autre part, pour analyser sa distribution des charges
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électriques. Bien évidemment, ces techniques doivent pouvoir étre associées, c'est a dire que
I'aérosol produit doit avoir des caractéristiques (diamétre, monodispersion, concentration)
compatibles avec les performances du systéme de mesure de la distribution des charges

électriques.

Par ailleurs, nous savons que la géométrie du milieu et le temps d'évolution de la charge
électrique sont des parameétres importants. Nous portons donc une attention particuliere a
I'échantillonnage de I'aérosol radioactif entre le systeme de production et e systeme d'analyse.

Nous utilisons aors le modéle établi par Clement et Harrison (1992) (eq. 1.72) pour
déterminer et optimiser les paramétres de I'aérosol radioactif en fonction de nos contraintes

expérimentales.

11.1. La génération de I'aérosol radioactif

* Lesdifférentes techniques de production d'aérosols radioactifs

Il existe de nombreuses techniques de production d'agrosols radioactifs. Elles sont
généralement specifiques suivant le radioédlément, la forme chimique désirée, la
granulométrie, la concentration et I'activité de I'aérosol radioactif a produire. Spurny et Lodge
(1968) ainsi que Newton et al. (1980) ont synthétisé les méthodes les plus générales. Citons
par exemple : I'activation neutronique des particules, I'activation par un gaz radioactif (Radon,
Krypton, Xenon), la condensation de vapeur ou encore la production de gouttelettes a partir
d'une solution radioactive.

Lorsgu'on désire obtenir un aérosol monodispersg, il est généralement nécessaire de
décomposer |a génération en deux étapes. Une étape de production de particules radioactives
monodispersées et une étape de dispersion de ces particules. Bogen (1970) puis Szende et
Udvarhelyi (1975) ont présenté des méthodes permettant dobtenir des particules
monodispersés de latex contenant des éléments radioactifs par polymérisation d'une émulsion.
Raabe et al. (1975) ont congu et mis en ceuvre une methode permettant d'obtenir des
particul es radioactives monodispersées par la collection de particules polydispersées dans une
centrifugeuse. L'aérosol est ensuite obtenu en pulvérisant une solution dans laguelle on a

introduit les particul es radioactives monodi spersees.
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Nous constatons, d'une fagon générale, que toute ces techniques sont compliquées a
mettre en cauvre et que le contrdle des différents paramétres de |'aérosol radioactif n'est pas
simple. C'est pourquoi il nous est apparu que la méthode la plus simple pour produire un
aérosol radioactif est la production de gouttelettes a partir d'une solution contenant les
é éments radioactifs.

Cette méthode a été éudiée et appliqguée par Ammerich (1988) en utilisant la
pulvérisation par ultra-sons d'une solution radioactive. L'auteur montre qu'on peut controler
facilement le diametre et |'activité volumique de I'aérosol a partir des caractéristiques de
fonctionnement du pulvérisateur et de la solution radioactive utilisée. Toutefois, la
pulvérisation par ultra-sons n'est pas compatible avec nos contraintes expérimentales,
notamment la monodispersion et la concentration de I'aérosol.

Or, il existe plusieurs systemes permettant de produire des gouttel ettes monodi sperses.
Citons par exemple : la pulvérisation éectrohydrodynamique, le disque tournant "spinning
disc" ou les systemes a orifice vibrant (Raabe et Newton 1970, Berglund et Liu 1973). Ces
différents systemes peuvent produire des gouttelettes sur une large gamme de dimensions

(4 nm &1 mm) et de concentrations (10 & 10° p.cm™).

Compte tenu de I'activité maximum gue nous pouvons manipuler et de l'activité
spécifique des particules nécessaire pour |'obtention d'un autochargement, notre systeme de
génération d'agrosol radioactif doit permettre de travailler avec un volume total de solution
faible, afin d'optimiser la concentration en activité de la solution.

Par ailleurs, le systéme doit permettre de produire de grosses gouttelettes (quelques
dizaines de microns) parfaitement uniformes, en faible concentration et de fagon
reproductible. Finalement, le systeme répondant le mieux a toutes ces contraintes est le

générateur d'aérosols a orifice vibrant. Présentons son fonctionnement.

» Legénérateur aorifice vibrant

Le principe de fonctionnement de cet appareil est le suivant. On forme un jet liquide
en faisant passer un débit constant de solution a travers un micro orifice (20 um). Le jet est
brisé de fagon réguliére par |'oscillation mécanique d'une céramique piézoélectrique qui est
solidaire de l'orifice. On obtient ainsi des gouttelettes dont le diamétre est parfaitement

uniforme.
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Nous représentons sur lafigure 4.1, le schéma de principe de cet appareil.

Gouttlettes ——p  ® Micro orifice (20 um)

Support del’ orifice
Céramique
piézodectrique

e

|| 4 __
AW g i

| L A L S
Air dedispersion ) ) v Signal électrique
Drain du circuit Arrivéedela solution
hydraulique

Figure 4.1 - Schéma du systéme de production de gouttel ettes par un orifice vibrant.

Le débit de la solution a travers le micro orifice est contrélé par un pousse seringue,
tandis que l'oscillation de la céramique est contrdlée par un générateur de fréquences. Le
diamétre des gouttelettes (dg) est déterminé en fonction du débit de la solution (Q,) et de la
fréquence d'oscillation de la céramique (f) par larelation :

1
d, = (%T (41)

Les gouttelettes sont ensuite entrainées et sechées par un débit d'air sec et filtré
compris entre 50 et 100 I/min. Le diametre (dp) des particules ainsi produites est fonction du
diameétre des goulttelettes (dy) et de la concentration volumique (C,) des especes non volatiles

présentes dans la solution. Il Sexprime par larelation :

d =d c,” . (4.2)

p g v

163



La concentration théorique de I'aérosol C; (cm™) est alors fonction du débit d'air Q.
(cm® s%) et du taux de production des gouttelettes qui est égal & la fréquence de la céramique f

(s1). Elle Sexprime par :

C,=— . (4.3)

Signalons qu'il existe des pertes importantes de particules dans la colonne de séchage
de l'appareil, dues principalement a des effets éectrostatiques et inertiels. En effet, les
gouttelettes formées par ce mécanisme sont tres fortement chargées, elle peuvent porter
plusieurs milliers de charges éémentaires (Berglund et Liu, 1973). Pour diminuer les effets
électrostatiques, il est donc nécessaire de réduire I'état de charge éectrique des gouttel ettes.
Pour cela, il est possible utiliser un processus d'induction de charge lors de la formation des
gouttelettes (Reischl et al., 1977) ou bien un processus de "neutralisation” a l'aide d'une
source radioactive (Berglund et Liu, 1973). Liu et al. (1974) ont montré qu'on peut obtenir
une concentration d'aérosol égale a environ 80 % de la concentration théorique pour des
particules de diamétres inférieurs & 5 um, en utilisant une source de ®Kr pour neutraliser

|'aérosal.

L'activité spécifique des particules de I'aérosol radioactif n (Bq) est déterminée en
fonction du volume des gouttelettes produites et de I'activité massique de la solution

radioactive As utilisée, en supposant que la densité de la solution est égale a 1, soit :

(4.4)

En revanche, le diamétre des particules seches dépend du diamétre des gouttelettes
initiales et de la concentration en impuretés non volatiles de la solution (eg. 4.2). Il est donc
nécessaire de bien connaitre les caractéristiques de la solution radioactive pour déterminer le
diametre et |'activité de |'agrosol.

La concentration de |'aérosol dépend des conditions de fonctionnement du générateur
mais auss de I'échantillonnage et de son état de charge électrique. Pour neutraliser les
gouttelettes et donc I'aérosol, nous employons une source radioactive de ®Kr. Cependant,

comme nous l'avons montré dans le chapitre 3, I'éat de charge éectrique de I'aérosol est
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généralement différent de I'équilibre de Boltzmann. Le systéme de neutralisation nécessite
donc une validation expérimentale pour bien maitriser I'éat de charge éectrique initia de
I'aérosol radioactif. Nous exposerons cette étape dans la validation en inactif de notre
installation.

» Lasolution radioactive

Il existe de nombreuses solutions radioactives contenant des radionucleides avec une
concentration en activité bien déterminée. Signalons quelles sont généralement composées

d'acide chlorhydrique ou nitrique avec des concentrations comprises entre 0,1 Mol/l et 1 Mol/l.
Présentons les critéres de choix de nos solutions radioactives.

» L'énergie du rayonnement émis. En effet, s I'énergie est faible le taux d'ionisation
sera égaement faible et le chargement électrique de I'aérosol dautant plus
important.

» La période du radioélément. Elle doit étre sensiblement plus longue que la durée
d'une expérience, afin de considérer I'activité spécifique des particules comme
étant constante.

» La concentration en activité de la solution. Cette derniére doit étre suffisamment
élevée pour assurer une activité spécifique des particules permettant d'observer le
phénomene d'auto-chargement.

» Lacomposition chimique et la concentration en impuretés de la solution. Celles-ci
doivent étre compatibles avec les ééments constitutifs de notre dispositif

expérimental .

Finalement, les solutions répondant le mieux a I'ensemble de nos critéres, sont les
solutions de Césium 137. En effet, le *'Cs a une période de 30,2 ans et sa principale émission
béta (95 %) a une énergie maximum égale a 0,512 Mev.

Nous pouvons disposer d'une solution dont la concentration en activité est égale a
0,815 MBqem™, ce qui permet d'optimiser |'activité spécifique des particules compte tenu
de l'activité totale manipulable et du volume de solution nécessaire. Par ailleurs, ce
radioélément possede une radiotoxicité modéré (groupe 3) donc I'activité totale manipulable
dans notre installation est également optimisée.
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En revanche, pour les radioéléments émetteurs alpha il nous parait difficile de réaliser
des expériences permettant de mettre en évidence un auto-chargement de I'agrosol. En effet, le
taux d'ionisation obtenu avec les émetteurs alpha est généralement trés supérieur a celui des
émetteurs béta, et le critére de charge (eg.1.76) nous obligerait alors a produire des particules
ayant des activités spécifiques importantes pour observer un auto-chargement. Or, les
radioéléments émetteurs alpha ont généralement une radiotoxicité trés forte (groupe 1), en
conséquence, I'activité manipulable dans notre installation serait réduite. De plus, les solutions
contenant les émetteurs alpha sont généralement composées d'acide nitrique a 1 Mol/l, elles
sont donc tres corrosives et la concentration en impuretés est supérieure a celle des solutions
contenant |es émetteurs béta. C'est pourquoi nous ne les utiliserons pas.

* Caractéristiques de |I'aérosol radioactif

Nous dimensionnons donc les parametres de I'agrosol radioactif a partir de I'activité
maximum manipulable, des possibilités du générateur a orifice vibrant et des caractéristiques
des solutions radioactives disponibles. Rappelons que nous cherchons a produire des
particules avec une activité spécifique suffisante pour observer un auto-chargement de
I'aérosol. Par ailleurs, les aérosols doivent avoir un diametre et une concentration compatibles
avec nos systemes d'analyse de la distribution des charges €l ectriques.

Finalement, d'aprés nos contraintes expérimentales, nous déterminons les parametres

suivants pour la production de I'aérosol radioactif :

 Activité delasolution radioactive de **'Cs: environ 1,5 MBag.
* Volume delasolution radioactive : 5 ml.

* Fréquence du générateur d'aérosol 60 kHz.

«  Débit de solution 0,139 cm® min™.

» Diamétre des gouttelettes : 42 um.

» Débit del'aérosol : 50-70 I/min.
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Nous aboutissons alors aux caractéristiques suivantes pour notre aérosol.

Activité spécifique des particules N=0,013 Bq p™* (eq. 4.4).

Concentration théorique de I'aérosol : C=50 p. cm™ (eq. 4.3)

Diameétre des particules : environ 1 um (d'aprés lacomposition de la solution de HCI).
Nombre de paires dions créées par désintégration pour le **’Cs : 1[5000 p.i. dés™
(eq.1.11 et 1.12).

Temps disponible pour la génération : environ 10 min (d'apres le volume et e débit

de solution nécessaire pour le générateur).

[1.2. L'évolution et I'échantillonnage de I'aérosol radioactif

* Position du probleme

Rappelons que la distribution des charges éectriques d'un aérosol radioactif dépend de

ses caractéristiques physiques, mais aussi des conditions de son évolution. En conséquence,

nous devons maitriser celles-ci dans notre dispositif expérimental. Ces principales conditions

sont :

ladistribution initiale des charges électriques de I'aérosol,
le temps d'évolution de I'aérosol,
I'échantillonnage de I'aérosol entre la production et la mesure, notamment les

parametres géométriques.

Signalons que la distribution initiale des charges éectriques de I'aérosol est un

parameétre important. En effet, cette distribution doit étre bien connue, car c'est une référence

pour discerner une variation due a la radioactivité de I'aérosol. Pour obtenir une distribution

initiale des charges répétable et bien caractérisée, nous utilisons une source radioactive de ®Kr.

Afin de poursuivre notre dimensionnement, nous supposons gue la distribution des

charges initiadle de I'aérosol ne dépend pas de sa radioactivité et qu'elle est décrite par le

modele de Clement et Harrison (1992) (eg. 1.45) pour un paramétre asymétrie égal a 0,80.

Nous exposerons plus en détail cette étape dans la validation en inactif du dispositif

expérimental.
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Compte tenu des caractéristiques de I'aérosol radioactif que nous pouvons produire,
nous mettons en évidence deux obstacles que nous aurons a surmonter pour mener a bien

notre étude.

En considérant |'activité spécifique des particules et le nombre de paires d'ions créées
par désintégration, |'observation d'un autochargement suppose alors de travailler avec une
concentration d'aérosol incompatible avec nos systémes classiques d'analyses de la
distribution des charges électriques. En effet, en utilisant le critere de charge défini dans
le premier chapitre (eg. 1.76), nous constatons que cette concentration doit étre inférieure
40,3 p. cm™. Par ailleurs, pour une si faible concentration de I'aérosol Clement et al. (1994)
ont montré que leur théorie géné&rale (Clement et Harrison, 1992) n'est pas valable,
notamment du fait de I'inhomogénéité des concentrations ioniques dans le milieu.

Notre second obstacle est lié au temps disponible pour la génération de I'aérosol. En
effet, ce temps est inférieur a ceux de mise al'éat stationnaire et d'analyse de la distribution

des charges.

Pour résoudre ces problémes nous devons considérer |'échantillonnage de I'aérosol.
Afin d'accroitre son auto-chargement, nous pouvons réduire le nombre de paires d'ions créées
par désintégration (1), en limitant le trajet des rayonnements béta grace a une géomeétrie de
I'échantillonnage adéquate. Par ailleurs, pour concilier les temps de génération et d'analyse,

nous devons mettre en oauvre un réservoir d'aérosols.

» Laréduction del'intensité d'ionisation

Nous devons donc déterminer un facteur de réduction du nombre de paire d'ions créées
par désintégration permettant d'observer un auto-chargement significatif, pour une
concentration d'aérosol compatible avec nos systémes de production et d'analyse. Pour y
parvenir, nous utilisons le modéle de Clement et Harrison (1992) (eg. 1.72 et 1.74) en faisant

les hypothéses suivantes :

» laconcentration enions est déterminée par e mécanisme de recombinaison (eg. 1.58),
« laconcentration de I'aérosol est égale 410 p. cm’®,

« l'activité spécifique des particules est égale 40,013 Bq p™,
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* lediamétre de I'aérosol est égal a 0,63 um (cette valeur est déterminée d'aprés des
essais préliminaires en utilisant un aérosol simulant),

* |eparametre d'asymétrie desions est constant et est égal a0,80.

Nous représentons sur la figure 4.2, la distribution des charges éectriques de |'agrosol
supposé inactif, puis celles de I'aérosol radioactif pour deux valeurs de I, respectivement
égales 35000 et & 100 p.i. dés™. Lavaleur 1=5000 p.i. dés™ correspond au nombre maximum de
paires dions produites par désintégration pour le **’Cs sur le parcours total du rayonnement
béta.

--e--Aérosol inactif
—a— Aérosol radioactif I=5000 p.i. dés-1

—=— Aérosol radioactif 1=100 p.i. des-1

Concentration normalisée C;/C,
o
=

5 -4 3 2 1 0 1 2 3 4 5
Nombre de charges élémentaires (e)

Figure 4.2 - Variation de la distribution des charges é ectriques en fonction
du nombre de paires d'ions créées par désintégrations.

Nous voyons que la distribution des charges électriques de I'aérosol inactif est décaée
vers des valeurs négatives, car elle est déterminée par le paramétre d'asymétrie qui est supposé
égal a0,80. Lacharge moyenne obtenue dans ce casest J=-1,18 e.

Nous constatons que pour une valeur de 1=5000 p.i. dés?, la distribution des charges de
I'aérosol radioactif est tres |égerement décalée vers des valeurs positives par rapport a celle de
I'aérosol inactif. Toutefois, ce décalage est trop faible pour ére mis en évidence
expérimentalement. En revanche, nous constatons que la distribution des charges obtenue pour
|=100 p.i. dés* montre un auto-chargement significatif de I'aérosol. En effet, la charge moyenne
de I'aérosol est alors égale a +0,16 e, et une telle variation par rapport a I'aérosol inactif est
discernable par nos moyens de mesures.
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Evaluons maintenant, la longueur de parcours nécessaire au rayonnement béta pour
obtenir une valeur de | égale 2100 p.i. dés™.

Nous avons expliqué dans le premier chapitre que le parcours des éectrons dans la
matiére est complexe. Il est caractérisé par un coefficient d'absorption linéaire pa (cm™) (eq.
1.8). L'inverse de ce coefficient correspond a une distance caractéristique de pénétration dans
I'air du rayonnement, pour le **'Cs elle est égale & 23 cm, et nous considérons que tout les ions
(5000 paires) sont produits uniformément sur cette distance. La longueur permettant d'obtenir
seulement 100 p.i. dés™ est donc 0,46 cm.

Rappelons cependant, que Clement et Harrison (1992) ont montré que le parcours
moyen d'un rayonnement supposeé rectiligne dans un conduit cylindrique est égal au produit du
rayon du tube par 172 (eg. 1.60). En conséquence, pour obtenir une production d'environ 100

paires dions par désintégration, nous devons faire évoluer notre aérosol de **'Cs dans un tube

de 0,3 cm derayon (0,46=0,3 Eg).

* Levolume d'échantillonnage

A partir de ces éléments, nous pouvons concevoir un volume d'échantillonnage de
I'aérosol radioactif qui est composé d'une partie réservoir et d'une partie vieillissement.

Le volume du réservoir d'aérosol, est déterminé en fonction du temps nécessaire pour
mesurer la distribution des charges électriques et du débit de prélévement de I'aérosol. Pour un
volume de 36 | et un débit de 0,3 I/min, le temps de renouvellement est d'environ 2 heures, ce
qui est suffisant pour I'analyse.

Le volume de vieillissement de I'aérosol est constitué d'un ensemble de tubes de 0,3
cm de rayon permettant ainsi, de limiter le nombre de paires dions produits a chaque
désintégration.

Signalons que les dimensions de ce volume doivent permettre d'obtenir un temps
d'évolution de I'aérosol supérieur au temps caractéristique du processus de charge éectrique
(eg. 1.76), afin d'atteindre I'état stationnaire. Rappelons que ce temps augmente lorsque la
concentration en ions diminue, et donc lorsque | diminue. En effet, dans le cas des
distributions représentées figure 4.2 le temps caractéristique passe de 10 s a 110 s lorsque |
varie entre 5000 et 100 p.i. dés™.
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Le temps d'évolution de I'aérosol dans le volume de vieillissement est déterminé par le
débit de prélevement, la section et lalongueur de la batterie de tubes. Ains pour un assemblage
de 170 tubes de 0,6 cm de diamétre et de 80 cm de hauteur, nous obtenons un temps de

résidence égal aenviron 770 s pour un débit de prélévement égal a0,3 I/min.

Nous représentons sur la figure 4.3 le schéma du volume d'échantillonnage que nous

]

Entrée de l'aérosol
de 137Cs

réalisons d'aprés nos contraintes.

Volume réservoir
(361

30 cm

Prélevement 1

80 cm

Volume de vieillissement (4 )
(batterie de tubes @ 6 mm)

Préléevement 2 €—

Figure 4.3 - Schéma du volume d'échantillonnage de I'aérosol radioactif.

Compte tenu des différences notables entre les temps et les débits respectifs de
production et d'analyse de I'aérosol radioactif, I'échantillonnage de I'aérosol seffectue en deux
étapes digtinctes. La premiére consiste a remplir de fagcon homogéne le volume
d'échantillonnage avec I'aérosol radioactif. La seconde consiste a prélever et a analyser cet
aérosol. soulignons que notre systeme permet de prélever I'aérosol soit dans le volume réservoir,
soit dans le volume de vieillissement.
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11.3. L'analyse de |la distribution des charges électriques de I'aérosol

Notre systéme de mesure doit permettre d'analyser un aérosol faiblement concentré
d'un diamétre d'environ 1 um. Par ailleurs, notre méthode de mesure doit étre suffisamment
rapide, compte tenu de la quantité d'aérosol disponible dans le volume réservoir et du débit
d'analyse.

Nous connaissons principalement deux techniques performantes, permettant de
déterminer la distribution des charges électriques d'un aérosol radioactif : le dépbt de
particules dans un précipitateur éectrostatique associé au comptage radioactif, et le
spectrometre de mobilité éectrique différentiel associé a un compteur de particules.
Rappelons les avantages et les inconvénients de ces techniques pour l'anayse de la
distribution des charges d'un aérosol radioactif.

* Le dépbt de particules dans un précipitateur éectrostatique

Cette technique a été utilisé par Yeh et al. (1976) pour |'étude de la charge des aérosols
radioactifs de *®Au et de **Pu0,, et par Pourprix (1973) dans le cas de I'étude des aérosols
non radioactifs en milieu faiblement ionisé. Elle consiste a réaliser des dépodts distincts de
particules sur une plague de collection, suivant leur état de charge éectrique. Cependant, les
technigues d'analyse des dépbts radioactifs sont difficiles a mettre en cauvre et nécessitent la
manipulation et le transfert d'échantillons contaminants.

Par exemple, si la plaque de collection est constituée d'un film radiosensible, il faut
analyser les traces a l'aide d'un microscope ou d'un systéme de caméra video. En revanche, si
I'analyse des dépbts seffectue par comptage radioactif, les surfaces de collection doivent étre
prédéfinies. 1l est alors nécessaire de bien connaitre, a priori, le diametre de I'aérosol a
analyser. Par ailleurs, la géométrie du détecteur doit étre compatible avec les surfaces de
collection, et la détermination précise de la quantité de particules collectées nécessite un
étalonnage préalable du systéme afin de prendre en compte le rendement du détecteur.

Compte tenu de ces éléments, il nous parait difficile de mettre en cauvre un tel systéme
de mesure dans notre dispositif expérimental, c'est pourquoi nous nous tournons vers

I'analyseur différentiel de mobilité éectrique.
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* L'analyseur différentiel de mobilité électrique

Nous avons déa appliqué cette technique dans le chapitre 3 lors de I'analyse des
aérosols non radioactifs. En ce qui concerne les aérosols radioactifs, cette technique présente
l'avantage d'ére automatique, et elle ne nécessite pas la manipulation déchantillons
contaminants. Par ailleurs, nous pouvons utiliser ce méme systéme pour déterminer le
diamétre de I'aérosol et nous disposons dun CNC pour déterminer sa concentration.
Néanmoins, cette technique de mesure est relativement longue, car les différentes fractions de
particules sont anal ysées successivement, contrairement au précipitateur éectrostatique ou les

dépdts seffectuent simultanément.
11.4. Schéma du dispositif expérimental
Nous représentons figure 4.4 |e schéma du dispositif expérimental gque nous avons congu

et réaisé. Il regroupe le générateur d'agrosols, le volume d'échantillonnage et le systeme
d'analyse de la distribution des charges électriques.

Volume
reserv0|r
Qa=50 I/min
Rotamétre Qp
Qs=2,0 I/min

Colonne de séchage et
de neutralisation

JUSWSSI||ISIA 8P SWNJOA

\ 4
N Pompe
Rotametre
Filtre THE

C.N.C (3020) | s

S.M.E.C. i "1_|:|-

3 Qp=0,2 I/mln Qa

- > NVVVN

740 MBq 85Kr

i 1,63 MBq 137Cs
HUEH\ S—
{

I
Qp Filtre THE
] Haute Tension
Qcnc=0,3 I/min = "1 Acquisition des données
HMH‘ \;
Qp=0,2 I/min [ Pt o

Figure 4.4 - Schéma du dispositif expérimental pour I'étude de la charge électrique des
aérosols radioactifs.
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L'aérosol radioactif monodispersé est produit par le générateur a orifice vibrant. Il est
"neutralisé" par |es petits ions produits par la source de K, puisil est injecté dans le volume
d'échantillonnage. Ce volume est balayé par le débit d'aérosol jusqua I'obtention d'une
concentration stable, I'extraction du volume seffectuant a travers un filtre THE. Une fois que
le volume réservoir est "rempli", nous arrétons le systeme de génération et nous procédons a

I'analyse de |'aérosol contenu dans le volume d'échantillonnage.

Nous pouvons effectuer le prélévement de I'aérosol, soit directement dans le volume
réservoir, soit a l'extrémité du volume de vieillissement. La comparaison des analyses permet
ains de mettre en évidence I'influence de la réduction du nombre de paires dions produites
par désintégration sur |'état de charge éectrique de I'agrosol radioactif.

Le débit de prélevement de I'aérosol est compensé par un débit équivalent dair filtré,
celui-ci éant injecté dans le volume réservoir. Il en résulte une décroissance de la

concentration de I'aérosol qui est fonction du taux de renouvellement dans ce volume.

Dans nos expériences, la premiére analyse consiste a mesurer la concentration totale de
I'aérosol puis & déterminer son diamétre. Pour cela, nous déterminons la mobilité des
particules portant une charge élémentaire, ce qui permet également de veérifier la
monodispersion de |'aérosol. Par ailleurs, cette étape permet de laisser évoluer la distribution
des charges électriques de I'aérosol. Nous déterminons ensuite les distributions en mobilités
électriques des particules positives et négatives. Cette analyse est effectuée en préevant
I'aérosol dans le réservoir ou dans le volume de vieillissement. Dés que I'expérience est

achevée, nous effectuons une purge aéraulique du volume d'échantillonnage.

Avant de confiner notre dispositif expérimental et d'effectuer les expériences avec un
aérosol radioactif, nous devons valider le fonctionnement de notre systeme en "inactif" et
adapter nos techniques et nos systémes de fagon a pouvoir les mettre en ceuvre dans une boite

agants.
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I11. Validation en inactif du dispositif expérimental

[11.1. La génération de I'aérosol non radioactif simulant

Il sagit de mettre au point une méthode répétable de production de I'agrosol compte
tenu des contraintes expérimentales. Nous devons également caractériser avec précision les
différents parameétres de I'aérosol radioactif que nous allons produire, c'est a dire : son
diamétre, sa concentration et sa monodispersion. Pour cela, nous utilisons une solution

simulante de la solution radioactive.

* Caractéristiques de la solution simulante

Rappelons que le diametre des particules est déterminé par |e diamétre des gouttel ettes
et la concentration en impuretés de la solution. De ce fait, notre solution simulante doit
contenir la méme concentration en impuretés non volatiles pour étre représentative de la
solution radioactive.

Les solutions radioactives sont généralement constituées d'un "entraineur” dans lequel
est mis en solution le radioélément désiré. Par exemple, pour obtenir une solution de **’Cs,
I'entraineur est composé d'une solution d'acide chlorhydrique a 0,1 Mol/l dans laguelle on
rajoute du chlorure de césium & une concentration de 10 ug g*. Le CsCl inactif est utilisé pour
saturer la paroi du flacon contenant la solution, afin d'empécher l'adsorption du césium
radioactif sur celle-ci. Ce moyen permet ainsi de conserver avec précision la concentration du
radioé ément dans la solution.

D'apres les concentrations en activité des solutions radioactives disponibles et |'activité
massique ("poids du Curie") du radioélément choisi, nous calculons que la concentration
volumique du radionucleide est négligeable par rapport a celle des impuretés présentes dans la
solution d'entrainement. En consequence, il nous suffit d'utiliser une solution simulante ayant
les mémes caractéristiques que l'entraineur utilisé pour la fabrication de la solution
radioactive.

Pour produire cette solution simulante, nous utilisons une procédure similaire a celle
utilisée par le fabricant de solution radioactive pour produire I'entraineur. Signalons toutefois,
gue le fabricant ne peut pas nous garantir la concentration en impuretés de la solution

radioactive finale par rapport a celle de I'entraineur.
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* Production et granulométrie de I'aérosol simulant

Le générateur a orifice vibrant permet de produire un aérosol a partir d'un faible
volume de solution, égal a environ 50 ml. Toutefois, ce volume est trop élevé pour obtenir
une activité spécifique de la solution suffisamment forte, ceci compte tenu de I'activité totale
manipulable pour notre expérience. Nous adaptons alors le générateur pour fonctionner avec
un volume total beaucoup plus faible, de I'ordre de 5 ml. Pour cela, nous réduisons au
minimum les volumes morts présents dans le circuit hydraulique de la solution radioactive, et
nous installons une vanne qui permet de réguler la pression du circuit et ainsi de réduire le
temps de stabilisation du jet liquide aprés sa formation.

Nous mettons ainsi au point un mode opératoire pour produire de fagon répétable un
aérosol en utilisant un volume total de solution égal a5 ml.

Pour étudier la granulométrie de I'aérosol simulant, nous utilisons un "Aerodynamic
Particle Sizer" (APS). Cet appareil permet de déterminer le diamétre aérodynamique des
particules dans une gamme de dimensions comprises entre 0,5 pum et 20 um. Son principe de
fonctionnement est le suivant : I'aérosol échantillonné est accél éré en passant a travers un petit
orifice; du fait de leur inertie, les particules vont avoir une vitesse inférieure a celle du gaz
porteur ala sortie de l'orifice. Cette différence de vitesse est fonction du temps de relaxation
de la particule donc de son diametre aérodynamique (Renoux et Boulaud, 1998), et ele
augmente avec le diamétre des particules. A la sortie de l'orifice, deux faisceaux laser
permettent de mesurer le temps de vol de chagque particule échantillonnée, un étalonnage de

I'appareil permet de relier celui-ci au diametre aérodynamique des particules.

Nous représentons sur lafigure 4.5 la distribution granulométrique de notre aérosol
simulant. Le débit d'aérosol du générateur a orifice vibrant est égal a 50 I/min, la
fréquence de la céramique est égale a 59,86 kHz et |le débit de solution a travers le micro
orifice est égal & 0,139 cm® min™. Pour ces paramétres, le diamétre des gouttelettes

produites est égal a 42 um (eq. 4.1).
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Figure 4.5 - Distribution granulométrique de I'aérosol simulant.

Notre aérosol simulant a un diametre aérodynamique médian égal a 1,07 pum, un écart
type géométrique égal & 1,06 et une concentration totale de 43 p cm™.

Signalons que I'écart type géométrique a un sens physique lorsgque la distribution
granulométrique de I'aérosol suit une loi log-normale, ce qui n'est pas notre cas. Pour qualifier
la monodispersion de notre aérosol il est aors plus juste dutiliser le coefficient de variation
du diamétre des particules. Dans nos expériencesil est inférieur a6 %.

Soulignons gue le diametre aérodynamique de I'agrosol (da) peut étre tres différent du
diamétre réel des particules (dp) lorsgue leur densité (B) est différente de 1. Ces diamétres

sont alorsreliés par I'expression :

Cu(dp)
cuda) 3/6dp, (4.5)

ou Cu(dp) et Cu(da) représentent les coefficients de corrections de Cuningham (eg. 1.2)
pour les diametres dp et da.

Pour nos expériences, il est nécessaire de connaitre le diametre réel des particules, car
c'est lui qui vas nous permettre de représenter le modele théorique. Par ailleurs, le diamétre de
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I'aérosol simulant peut étre Iégérement différent de celui de I'aérosol radioactif. Pour ces
raisons, nous réalisons un étalonnage de notre SMEC différentiel permettant de relier la
tension de sélection des particules portant une seule charge électrique a leur diamétres.
L'étalonnage du systeme seffectue en utilisant des sphéres de latex. Le diamétre déterminé
sera donc un diamétre équivalent en mobilité a des particules sphériques. Nous présentons la
procédure d'étalonnage et les résultats obtenus dans I'annexe C.

» Mesure de la densité des particules

Pour quantifier précisement |'effet de la sédimentation de |'aérosol radioactif dans
notre dispositif expérimental, il est important de connaitre son diametre aérodynamique
auquel la vitesse limite de chute des particules est directement reliée. Pour le calculer a partir
de la mesure du diamétre réel, nous devons donc connaitre la densité des particules. Nous

réalisons cette mesure avec deux techniques différentes.

La premiére repose uniquement sur |'effet de la gravité dans les SMEC. En nous
basant sur les travaux effectués par Le Bronnec (1998) et Le Bronnec et al. (1999) nous
appliquons la méthode de mesure établie, en utilisant un SMEC d'ordre 1. Nous présentons
celle-ci ainsi que les résultats obtenus sur la mesure de la densité de I'aérosol simulant dans
I'annexe D.

Ladensité des particules obtenue avec cette méthode est égale a 2,05.

La seconde méthode consiste a déterminer, d'une part, le diamétre aérodynamique a
I'aide de I'APS, d'autre part, le diamétre réel des particules al'aide du SMEC. En utilisant la
relation (4.5) avec une méthode itérative, nous pouvons aors calculer la densité des
particules.

Par cette méthode, nous obtenons une densité égale a 2,50. Nous constatons un écart
relatif d'environ 20 % entre les résultats des deux mesures, que nous attribuons principal ement
aune incertitude importante sur la mesure réalisee gréce a l'effet de gravité dansle SMEC, car
nos conditions d'opérations ne sont pas idéales.

En retenant donc la densité déterminée par la combinaison de I'APS et du SMEC soit
0=2,50, nous obtenons pour le diametre aérodynamique représenté figure 4.5 (da=1,07 um),
un diamétre réel dp=0,67 um.
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[11.2. La neutralisation de |'aérosol

Rappelons que les particules produites par le générateur a orifice vibrant sont tres
fortement chargées. Pour réduire ou "neutraliser” cet état de charge éectrique, nous utilisons
une source de ®Kr qui permet de produire des petits ions bipolaires. Cette source est
positionnée sur la colonne ou seffectue I'entrainement et |e séchage des gouttel ettes (fig 4.6).

Nous avons vu que ce systeme permet de réduire les dépbts de particules pendant
I'échantillonnage, mais aussi d'obtenir un état initial de charge é ectrique reproductible.

Afin d'étudier avec précision cette distribution initiale des charges, nous examinons
également les propriétés des ions en utilisant le systeme de mesure du parametre d'asymétrie
présenté dans le chapitre 2.

* Caractéristiques de la source radioactive

Il existe un systéme de neutralisation utilisant une source de ®Kr spécifiquement
adapté au générateur a orifice vibrant, commercialisé par la firme TSI. Toutefois, ce systeme
est trés onéreux e, de plus, il n'est pas maniable facilement dans une boite a gants. Or, la
source radioactive que nous utilisons doit étre facilement démontable afin d'étre évacuée une
fois que les expériences sont réalisées. Ceci afin de perturber e moins longtemps possible les
autres installations, sensibles au rayonnement, qui sont présentes dans la zone control ée.

C'est pour cela que nous avons congu et réalisé une colonne de séchage avec un
support de source radioactive spécialement adapté pour notre étude expérimentale. Cette
colonne est constituée d'un conduit cylindrique en acier inoxydable de 650 mm de hauteur et
de 100 mm de diamétre. Nous fixons sur la colonne une source scellée de ®Kr ayant une
activité égale a 740 MBq (20 mCi). L'activité de la source doit permettre de produire une
concentration en ions suffisante pour "neutraliser” efficacement |'aérosol, ceci compte tenu de
son temps de sgjour avec lesions.

La fenétre d'émission des rayonnements a une longueur de 76 mm et une largueur de
10 mm. Soulignons, qu'elle se trouve en contact direct avec I'aérosol radioactif al'intérieur de
la colonne de séchage. Pour éviter la contamination de notre source scellée nous
I'envel oppons avec une feuille de mylar étanche.
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Par ailleurs, du fait de I'activité importante et de la nature des rayonnements de cette
source, il existe un débit de dose non négligeable a son voisinage. Comme I'emploi du
générateur nécessite la proximité de I'opérateur, nous disposons un écran de plomb de 5 mm
d'épaisseur autour de la colonne de séchage et de la source. Nous représentons dans I'annexe E
les mesures de dosimétrie que nous effectuons pour évaluer |'exposition au rayonnement de

I'opérateur.

* Mesure du parametre d'asymétrie et des concentrations ioniques

Pour mesurer le paramétre d'asymétrie, les concentrations et les mobilités des petits
ions produits par la source de ®Kr, nous réalisons le montage expérimental représenté sur la

figure 4.6.

Débitmétre o p
volumique

N 21,357 pA | i
Electrométre
Source de tension Keihtley 6517

— Colonne de séchage

&£ et de neutralisation

(__ Source de 8Kr

740 MBq
Air sec et filtré Générateur a orifice vibrant

(gel de silice + filtres THE)

Figure 4.6 - Montage expérimental pour la mesure du paramétre d'asymétrie obtenu
avec la source de neutralisation du générateur a orifice vibrant.
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Le générateur a orifice vibrant est alimenté en air sec et filtré. L'air entraine les petits
ions formés par I'action du rayonnement béta de la source de ®Kr dans la colonne de séchage,
puis dans le condensateur cylindrique, celui-ci étant fixé a I'extrémité de la colonne. Le débit
volumique traversant I'ensemble est déterminé par un compteur a gaz (Gallus). Nous utilisons
un électrométre Keithley (6517) pour mesurer le courant dions, I'appareil comprenant
également une source de tension.

Nous représentons sur la figure 4.7 I'évolution du courant dions collectés sur
I'électrode de mesure du condensateur en fonction de latension. Ce résultat est obtenu pour un
débit égal a 54,3 |/min.

90

N 70
—e—lons positifs

e 50
——lons négatifs

1, =8,26 U+ 0,22

Intensité (pA)

10,29 U + 3,31
.50 A

-70

L e B s B B B A ==

-90 -

Tension (V)

Figure 4.7 - Mesure du paramétre d'asymétrie entre les ions produits par
le systéme de neutralisation du générateur a orifice vibrant.

Rappelons que le parametre d'asymétrie est déterminé en effectuant le rapport des
pentes des caractéristiques respectives des ions positifs et négatifs. Nous obtenons ainsi une
valeur X=0,80.

Nous représentons dans le tableau 4.1 les concentrations et les mobilités éectriques
des petitsions positifs et négatifs déterminés a partir de lafigure 4.7.
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Tableau 4.1 - Concentrations et mobilités électriques des ions produits dans
le systéme de neutralisation du générateur a orifice vibrant.

lons positifs lons négatifs
Concentrations (cm™®) 5,34x10° 5,21x10°
Mobilités électriques
1,19 1,54

(em’ V'3

Signalons gue les concentrations en ions positifs et négatifs sont déterminées a
I'extrémité de la colonne, tandis que la zone de production est située a la base de celle-ci. En
conséquence, N0S mesures sous-estiment les concentrations réelles en ions dans la colonne, du
fait de leur recombinaison. Nous avons déja mis en évidence ce fait dans le chapitre 2, lors de
I'étude du neutraliseur utilisant les sources émettrices alpha d’Américium 241.

« Efficacité de laneutralisation

Pour qualifier I'efficacité de notre systeme quant a la neutralisation de I'aérosol, nous
utilisons le critere défini par Liu et Pui (1974a). Bien gue nous |'ayons dé§a présenté dans le
chapitre 1, rappelons que pour neutraliser I'agrosol, il suffit que le produit de la concentration

totale desions (ny) par le temps de résidence (t) de I'aérosol soit supérieur 46x10° cm™ [3.

D'apres nos mesures expérimentales, la concentration totale des ions a I'extrémité
de la colonne est égale & 1,06x10° cm™®, et le temps de résidence de I'aérosol dans la
colonne est d'environ 5 s pour un débit de 54,3 I/min. Nous obtenons ainsi un produit
nxt=5,3x10° cm™ [, |égérement inférieur a la valeur indiquée par Liu et Pui (1974a).
Cependant, comme nhous |'avons déja mentionné, nos mesures sous-estiment la concentration
réelle des ions dans I'ensemble de la colonne. Nous pouvons donc considérer que la condition

de neutralisation est bien vérifiée.
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[11.3. La mesure de la distribution des charges électriquesinitiale de |'aérosol

Il sagit de mettre en cauvre le systeme de mesure de la distribution des charges
utilisant le SMEC différentiel dgja présenté dans le chapitre 3 (fig 3.3) pour la mesure de
I'aérosol radioactif.

Rappelons que nous devons anayser un aérosol ayant une faible concentration

(=10 p.[@m™®) et que le temps disponible est limité par la capacité de notre volume réservoir.

Nous devons donc mettre au point une méthode de mesure spécifique pour répondre a ces

contraintes.

» Méthode de mesure de la distribution en mobilités éectriques de
I'aérosol
La méthode "classique" de mesure de la distribution des charges repose sur la
détermination des distributions en mobilités électriques des particules positives et négatives,
et |'utilisation de lafonction de transfert du SMEC. Toutefois, cette méthode est longue.
Pour réduire le temps d'analyse nous diminuons, d'une part, le temps nécessaire pour
déterminer la concentration des particules sélectionnées par le SMEC, dautre part, le temps
nécessaire pour examiner I'ensemble du spectre de mobilités de |'aérosol.

La méthode employée pour déterminer le plus rapidement possible la concentration
des particules sélectionnées consiste a effectuer le comptage une a une des particules
traversant le volume de mesure du CNC. Nous pouvons alors déterminer la concentration en
fonction, du nombre de particules comptées, du débit et du temps de prélevement. Cette
méthode a l'avantage d'étre indépendante du temps de réponse du CNC. Par ailleurs, elle
permet de diminuer sensiblement le temps de latence a imposer entre la succession des
mesures.

Pour effectuer le comptage des particules, nous analysons directement le signal fourni
par le photodétecteur du CNC. Nous développons ainsi un nouveau programme d'acquisition
des données permettant de piloter notre dispositif expérimental. Ce programme permet de

distinguer les impulsions du photodétecteur correspondant a des particules et de discriminer
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ces impulsions compte tenu de leur durée et de la fréquence d'acquisition du systeme.
Signalons que nous pouvons gjuster le temps de comptage en fonction de la concentration de
I'aérosol, ceci afin obtenir une statistique de comptage acceptable.

Afin de diminuer le temps de balayage du spectre de mobilités électriques de I'aérosol,
nous devons réduire le nombre de points de mesure nécessaire a sa détermination. Dans la
méthode "classique”, nous appliquons un incrément de tension régulier pour parcourir le
spectre de mobilités (fig 3.4). Pour diminuer le nombre de points de mesure, nous devons
donc choisir un pas de tension plus important. Toutefois, ce pas doit étre suffisamment faible
pour discriminer les mobilités électriques des particules possédant plusieurs charges
électriques. Pour choisir ce pas de tension, nous nous appuyons sur la méthode d'inversion de
données établie par Knutson (1976) permettant de calculer la distribution granulométrique
d'un aérosol a partir de sa distribution en mobilités électriques.

L'auteur appligue un pas de tension variable pour séectionner successivement les
particules de méme diamétre ayant des charges multiples. Ce pas de tension est fonction d'une
suite géomeétrique dont la raison est définie par le nombre de charges que nous voulons
discriminer. Ainsi, lorsque la variation de la tension (U) seffectue selon une suite

géométrique de raison égale &1,1053 nous avons larelation :
Ui+1=1,1053 U;, (4.6)
nous obtenons alors les incréments particulier de la suite :

Ui7=2015U; 02U;,
Ui+11=3,008U; O3 U;,
Uiwa=4,062U; 04 U;,
Ui =4,962 U; 5 U;,

Ces incréments de tension correspondent a la sélection des particules dont les
mobilités électriques sont des multiples entier de la mobilité définie par le i*™ terme de la
suite. Dans le cas d'un aérosol monodisperse, ces incréments correspondent uniquement a la

sélection de particules de charges différentes.
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Nous appliquons cette méthode pour déterminer la distribution en mobilités de notre
aérosol simulant lors de sa production. Pour cela, nous opérons avec un volume de solution
simulante suffisasmment important pour disposer d'un temps de génération de I'aérosol plus
grand que le temps d'analyse de la charge éectrique, ce qui nous permet deffectuer une
analyse en continu. L'aérosol est prélevé dans le volume réservoir (fig. 4.4), son diamétre est
déterminé par une analyse de la mobilité des particules possédant une charge éectrique et en
tenant compte de I'étalonnage de I'appareil. Nous mesurons ainsi un diametre égal a 0,68 pum.
La concentration, déterminée &l'aide d'un CNC, est égale 823 p. cm™.

Nous représentons sur la figure 4.8 le nombre de particules détectées pendant une
durée de 20 s en fonction de la tension appliquée dans le SMEC.

1 charge

400 | (L)

] 2 charges

1 (Uis7) l
350 +
300 % 3 charges l A P?I’tlcu|es

] (Uis11) negatives
250 +

] 4 charges —— Particules
200 1 (Uir1a) positives

(Ui+16)

100 + \

50 +

150 % 5 charges l

Comptage des particules pendant 20 s

0 —
500 1500 2500 3500 4500 5500 6500 7500 8500 9500 10500 11500

Tension (V)

Figure 4.8 - Distribution en mobilités de I'aérosol simulant.

Nous remarquons sur la figure 4.8 que les distributions en mobilités des particules
positives et négatives sont différentes, le comptage des particules négatives étant plus
important que celui des positives. Nous pouvons en déduire que la distribution des charges
électriques n'est pas symétrique et est décalée vers des valeurs négatives, ce qui est logique
pui sque nous avons mesuré précédemment un paramétre d'asymétrie égal 40,80 (fig. 4.7).
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» Détermination de la distribution des charges électriques

La méthode permettant de déterminer la distribution des charges éectriques a partir de
celles des mobilités est également plus complexe que la méthode présenté dans le chapitre 3.
Dans ce cas, nous ne pouvons pas déduire les concentrations respectives des particules
chargées a partir des maxima de chaque pic. En effet, méme s la valeur de départ de la suite
géométrique de tension est judicieusement choisie, les pics que nous mesurons ne coincident
pas parfaitement avec le maximum de la fonction de transfert du systéme. La fraction
pénétrante est donc inférieur a1, ce qui conduit & une sous estimation des concentrations.

Pour saffranchir de ce probléme, nous raisonnons uniquement sur les comptages de
particules. Soit Nii, Nip, Ni3, Ni4, l€S comptages des particules positives ou négatives
possédant 1, 2, 3 ou 4 charges. Si nous supposons que les fractions de particules portant plus

de 4 charges sont négligeables, nous pouvons écrire :

Nt—No:iNii, (4.7)

ou N; et No représentent respectivement les comptages calculés de la totalité des

particules et de celles qui sont neutres.

Par ailleurs, nous déterminons aux cours de |'expérience la concentration totale de
I'aérosol (C;) et la concentration des particules neutres (Cp) en modifiant |'écoulement
aéraulique dans le SMEC, comme nous l'avons dga exposé dans le chapitre 3. Nous en

déduisons alors Ci/Cy, et il est évident que nous avons larelation :

Co

Ny, 4
Ct Nt

Nous calculons ainsi les valeurs de N; et N en utilisant les relations 4.7 et 4.8. Nous
pouvons ensuite déduire la distribution des charges éectriques en effectuant les rapports

N, /N, . Par ailleurs, nous présentons dans l'annexe F les calculs nous permettant de

déterminer les écarts types sur les fractions chargées.
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Nous représentons sur la figure 4.9 la distribution des charges électriques ainsi
obtenue pour I'aérosol simulant de diamétre égal a 0,68 um. Nous représentons également
I'équilibre de Boltzmann et le modele de Clement et Harrison (1992) calculé pour un
parametre d'asymétrie égal a X=0,80.

L [ Distribution de charges
0,25 -+ électriques initiale de I'aérosol

—e— Equilibre de Boltzmann
0,2 +

—— Modeéle de Clement et Harrison
pour X=0,80

0,15 +
0,1

0,05 +

Concentration normalisée Cj/Ct

Nombre de charges élémentaires (e)

Figure 4.9 - Distribution initiale de charges é ectriques de |'aérosol simulant.

Nous constatons que la distribution des charges éectriques est décalée vers des
valeurs négatives. Toutefois, le modéle de Clement et Harrison surestime |égérement
(algébriquement) nos résultats expérimentaux. En effet, la charge moyenne déterminée

d'aprés notre distribution expé&rimentale est égale & J=-1,21 e, tandis que la charge

moyenne déterminée d'aprés le modéle théorique est J=-1,13 e.

 Effet de la gravité sur la détermination de la concentration totale
dansle SMEC

Rappelons que nous avons mesuré avec I'APS un diamétre aérodynamique de I'aérosol
simulant égal a 1,07 um. De ce fait, sa vitesse de sedimentation n'est pas négligeable. Nous
devons aors tenir compte de cet effet lors de la détermination de la concentration totale de
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I'aérosol et de la concentration de particules neutres. En effet, ces mesures sont effectuées en
échantillonnant |'aérosol a travers le SMEC avec un faible débit (0,3 I/min), le temps de
résidence des particules est donc important et le dépot par sedimentation devient sensible.
Pour évaluer cet effet, nous devons considérer notre systeme comme une batterie de
sédimentation (Boulaud et al., 1983) ou un analyseur de mobilité dynamique d'ordre 0. Nous
représentons dans I'annexe G, lafonction de transfert d'un tel systéme.

La probabilité d'extraction des particules (P) est définie en fonction du débit d'aérosol
(Qa) et du temps de relaxation dynamique (tq) des particules (Renoux et Boulaud, 1998) par
larelation :

= é [ﬁQa— 2mit, m%ra,) , (4.9)

ou Ao, représente la variation de la fonction de flux de champ de gravité entre

I'entrée et la sortie de I'aérosol dans |'analyseur (Le Bronnec et al., 1999).

2
Pour le SMEC, nous obtenons Ao, = % (¢, ou areprésente |la distance radiale entre
I'entrée et |a sortie de I'aérosol dans le SMEC (a=6,5 cm) et g l'accélération du champ de

pesanteur.

Pour un diameétre aérodynamique de 1,07 um (fig 4.5), la vitesse limite de chute €t le
temps de rel axation des particules sont respectivement égaux 33,99x10° cm 3™ et 4,07x10° s,

Lorsque nous déterminons la concentration totale de I'agrosol et celle des particules
neutres, le débit dans le SMIEC est égd au débit de prédévement du CNC soit Qa=0,3 I/min, la
probabilité d'extraction est aors égae a 0,89 (eg. 4.9), ce qui indique une perte de 11 % sur la
concentration totae de I'aérosol.

Signalons que cet effet n'est pas influent sur la détermination du rapport Co/C:. En
revanche, nous devons en tenir compte pour déterminer la concentration totale nécessaire pour

la représentation du modél e théorique de la distribution des charges des aérosol s radioactifs.
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[11.4. L'échantillonnage de |'aérosol entre la génération et la mesure

Comme nous l'avons déja expligqué, notre dispositif expérimental comporte un volume
d'échantillonnage qui assure d'une part, une fonction de réservoir, d'autre part, une fonction de
vieillissement de I'aérosol. Ce volume permet de dérouler I'expérience en deux étapes : la
génération de I'aérosol, puis le vieillissement et I'analyse. Pour bien maitriser I'évolution de
I'aérosol dans ce volume d'échantillonnage, nous avons effectué différentes validations de son
fonctionnement dont le détail est présenté dans I'annexe H. Nous montrons ainsi gque la
concentration de |'aérosol évolue en fonction du taux de renouvellement dans le volume
pendant I'analyse, mais aussi du fait de la sédimentation des particules.

Signalons que pour tenir compte de cette variation dans le calcul de la distribution des
charges éectriques, nous enregistrons, pour chaque point expé&rimental de la distribution en
mobilités, I'neure de la mesure. Ainsi, en utilisant les relations 4 et 6 de I'annexe H, nous
compensons la variation de la concentration en calculant le nombre de particules
correspondant a une méme heure de mesure. Nous choisissons I'heure de la mesure de la

concentration totale de I'aérosol au début de I'expérience comme référence de temps.
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[11.5. Le confinement dynamique de I'installation

Nous confinons notre dispositif expérimental dans une boite a gants de classe 2, le
taux de fuite horaire de cette enceinte doit donc étre inférieur & 10 h™. Pour le vérifier, nous
effectuons un test d'éanchéité par remontée de pression, suivant les recommandations du
catalogue PMDS (Protection, Manipulation, Détection, Sécurité) sur les enceintes de
confinement qui est édité par le C.E.A.

Nous présentons sur les figures 4.10, 4.11 et 4.12 des photos de notre installation.

E 1 K
1.
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1 %

.|!

1
pr w
~pd

Figure 4.10 -Vue générale de l'install ation en boite a gants.
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Figure 4.12 - Vue du systeme de mesure de la distribution des charges électriques.
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IV.Mesure de la distribution des charges électriques d'un aérosol

radioactif contenant du *'Cs

IV.1. Procédure expé&rimentale et détermination des paramétres de |'aérosol

radioactif

* Procédure expérimentale

Le déroulement d'une expérience est le suivant :

* Mise en service du dispositif expérimental. Nous contrélons le fonctionnement du
générateur d'aérosols et effectuons une expérience avec |'aérosol simulant.

» Préparation de la solution radioactive. Cette éape seffectue sous une sorbonne.
Nous disposons d'une solution "mére" étalon de **’Cs dont la concentration en
activité est 0,815 MBq g*. Notre solution est préparée en effectuant une dilution
de la solution mere avec de I'eau désionisée. La concentration en activité de la
solution est déterminée en pesant d'une part, la quantité de solution mere utilisée,
d'autre part, la solution finale.

» Génération de I'aérosol radioactif. Cette étape permet de balayer notre volume
d'échantillonnage et ainsi de le remplir avec |'aérosol radioactif. A la fin de
I'opération, le générateur d'aérosols est arrété.

o Détermination du diamétre de |'aérosol. Cedui-ci est déterminé en préevant
I'aérosol dans le volume de vieillissement et en déterminant |la mobilité des
particules portant une charge élémentaire a partir de |'étalonnage du SMEC.

» Détermination des distributions en mobilités positives et négatives des particules.
Ces distribution sont déterminées, soit dans le volume réservoir, soit dans le
volume de vieillissement.

o Arré du dispositif expérimental. Cette étape comprend la purge aéraulique du
volume d'échantillonnage, le ringage du circuit hydraulique du générateur d'aérosol

et I'évacuation des effluents radioactifs.
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» Détermination des parametres de I'agrosol radioactif

L'activité spécifique des particules est déterminée en fonction du volume des
gouttelettes et de la concentration en activité de la solution radioactive. Pour cela, nous
utilisonslesrelations 4.1 et 4.4.

Le nombre de paires dions produites est estimé en fonction de I'énergie du
rayonnement béta du **'Cs et de la géométrie de I'échantillonnage. Ainsi nous obtenons
|=5000 p.i. dés™ dans le volume réservoir et 1=100 p.i. dés™ dans le volume de vieillissement.

Nous avons vu que le diamétre de I'aérosol est déterminé a I'aide du SMEC (annexe
C), nous calculons ensuite son diametre aérodynamique a l'aide de la relation 4.5 pour
déterminer les différents effets de |a sédimentation.

Nous déterminons finalement la concentration de I'aérosol al'aide du CNC. Rappelons
que |'aérosol éant d'abord échantillonné a travers le SMEC, nous prenons donc en compte la
perte par sedimentation en utilisant la relation 4.9. Par ailleurs, comme la concentration
évolue pendant I'analyse, nous effectuons plusieurs mesures au cours de I'expérience et

calculons une valeur moyenne.

IV.2. Résultats expérimentaux

Nous effectuons plusieurs expériences pour différentes activités spécifiques des
particules. Pour chaque activité spécifique, nous déterminons la distribution des charges

électriques dans |le volume réservoir et dans le volume de vieillissement.
e Variation de la distribution des charges électriques de |'aérosol
radioactif en fonction de I'intensité d'ionisation
Nous préparons une solution d'activité totale égale a 1,63 MBQ et de volume égal a5

ml. A partir de cette solution et en fonction des paramétres du générateur a orifice vibrant,

nous produisons un aérosol ayant une activité spécifique égale 41,28x102 Bq p. ™.
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Nous déterminons le diamétre de |'aérosol par une premiére analyse de la mobilité
des particules. Dans cette expérience, nous obtenons un diametre des particules (dp) égal a
0,82 um. Le diamétre aérodynamique est estimé en utilisant la valeur 6=2,5 de la densité des
particules déterminée expérimentalement pour I'aérosol simulant. Nous obtenons ainsi un
diametre aérodynamique de I'aérosol radioactif égal 41,31 um.

Pour la mesure des distributions en mobilités nous utilisons le SMEC avec un débit
dair filtré égal a 2,0 I/min et un débit d'aérosol égal a 0,2 I/min. Compte tenu de la vitesse de
I'écoulement dans |a batterie de tubes pour un débit de prélévement égal a 0,2 I/min et de la
vitesse de sedimentation des particules, nous calculons un temps de vieillissement de I'aérosol
éga a environ 1050 s (annexe H). Nous commengons donc l'analyse des distributions en
mobilités dés que ce temps est écoulé apartir du début du prélévement.

La concentration de I'aérosol est déterminée a partir de plusieurs mesures de la
concentration totale pendant I'expérience. Nous calculons ains une concentration moyenne
égaea 19 p.cm®.

Nous représentons sur la figure 4.13 la distribution expérimentale de charges
électriques obtenue dans le volume de vieillissement. Nous représentons également la loi
d'équilibre de Boltzmann ainsi que les modeles de Clement et Harrison (1992) pour |'aérosol
radioactif et pour celui inactif.

Ladistribution théorique de I'aérosol radioactif est déterminée en utilisant les relations
(1.71 et 1.74) avec les paramétres de I'aérosol déterminés précédemment. En revanche,
comme nous ne disposons pas de mesure du paramétre d'asymétrie, nous prenons une valeur
égale a 0,80 correspondant a celle déterminée expé&rimentalement lors de la génération de
I'aérosol. La distribution de |'aérosol inactif est déterminée par la relation 1.45 en utilisant
également un parametre d'asymeétrie égal a0,80.
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Figure 4.13 - Distribution des charges électriques d'un aérosol de diametre dp=0,82
um, d'activité spécifique n=1,28x102 Bq p.™” avec [=100 p.i. dés™.

Nous remarquons que la distribution des charges électriques obtenue
expérimentalement est décalée vers des valeurs positives. Cette distribution est notablement
différente de celle représentée d'aprés le modele de Clement et Harrison pour un aérosol non
radioactif (courbe bleu). Nos résultats permettent donc de mettre en évidence un auto-
chargement de I'aérosol radioactif.

Bien que le modele de Clement et Harrison pour |'aérosol radioactif (courbe rouge)
représente mieux nos données expérimentales que le modele inactif, nous constatons
toutefois, qu'il sous estime nettement |'état de charge de I'agrosol. En effet, nous calculons
d'apres notre distribution expérimentale une charge éectrique moyenne J=+0,75 e tandis que
la charge moyenne théorique de I'aérosol radioactif est J=-0,31 e. Par ailleurs, la charge
moyenne théorique de I'aérosol non radioactif est J=-1,37 e.

Signalons que pour cet aérosol, le temps caractéristique d'évolution de la charge
électrique qui est déterminé par larelation 1.75, est égal a 89 s. Notre temps de vieillissement
est donc environ 12 fois supérieur a ce temps.
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Signalons par ailleurs, que le modéle de Clement et Harrison pour |'aérosol radioactif
représenté sur la figure 4.13 est déterminé en supposant la concentration de |'aérosol
constante. Or, nous avons vu quelle varie au cours de I'analyse. Pour estimer |'effet de cette
variation sur la distribution des charges de |'aérosol, nous calculons a l'aide du modele
théorique chague fraction de particules chargées en fonction de la concentration effective au
moment de la mesure expérimentale. Pour cela, nous disposons de I'heure a laquelle est
mesuré chague point expérimental, et nous utilisons |'éguation de variation exponentielle de la
concentration que nous avons validée dans |'annexe H.

Nous représentons sur lafigure 4.14 |es distributions théoriques de charges de I'agrosol
radioactif d'une part, lorsque la concentration est supposée constante et égale a la
concentration moyenne, d'autre part en tenant compte de la variation de la concentration au
cours de lI'analyse.

0,16 T

—e— Concentration d'aérosol
constante

0,14 | . )
t ---- Concentration d'aérosol

[ variable
0,12 +

0,10 |
0,08 |
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Concentration normalisée C;/C;

0,02 +
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Nombre de charges élémentaires (e)

Figure 4.14 - Influence de la variation de la concentration sur la distribution des

charges électriques de I'aérosol radioactif.

Nous remarquons gue cette variation a un effet relativement faible sur la distribution
des charges de I'aérosol. Lorsqu'on néglige cette variation, nous surestimons |égérement la
concentration normalisée de I'aérosol. Toutefois, cet effet ne permet pas d'expliquer I'écart
existant entre nos résultats expérimentaux représentés figure 4.13 et la distribution théorique.

196



Nous mesurons ensuite la distribution des charges éectrique de I'aérosol dans le
volume réservoir. Le diaméetre de I'aérosol est toujours égal a 0,82 um et l'activité
spécifique égale & 1,28x10% Bq p.*. En revanche, la concentration moyenne de I'aérosol
est égale 14 p cm™, et le nombre de paires d'ions créées par désintégration est d'environ
5000 p.i. dés™ . Nous représentons sur la figure 4.15, la distribution des charges obtenue dans
ces conditions. Nous représentons également les distributions de charges de Clement et
Harrison pour I'aérosol d'une part inactif, d'autre part, radioactif. Nous considérons toujours
gue le paramétre d'asymétrie est fixe et éga a 0,80. Par ailleurs, le temps caractéristique
d'évolution de la distribution des charges électrique est égal a 17 s.
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Figure 4.15 - Distribution des charges électriques d'un aérosol de diametre dp=0,82
um, d'activité spécifique n=1,28x107 Bq p.™ avec 1=5000 p.i. dés™.

Nous constatons que la distribution des charges est décalée vers des valeurs négatives,
et que nos résultats expérimentaux sont en accord avec la distribution théorique des charges
électriques de I'aérosol radioactif. Cependant, comme nous le constatons d'aprés les modéles,
I'auto-chargement de I'aérosol est tres faible et nos résultats ne permettent pas de le mettre en
évidence.
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La comparaison de nos résultats dans le volume réservoir et dans le volume de
vieillissement nous montre une variation importante de la distribution des charges électriques
de l'aérosol radioactif. En effet, ils nous permettent de mettre clairement en évidence
I'influence du nombre de paires dions produits par désintégration, et donc I'influence de
I'intensité dionisation. Par ailleurs, ces résultats montrent également I'influence notable de
I'échantillonnage sur la distribution des charges d'un aérosol radioactif.

Pour confirmer cet effet de la géométrie de I'échantillonnage sur I'établissement de la
distribution des charges éectriques, nous effectuons une autre série d'expériences pour une
activité spécifique des particules plus faible.

Nous produisons cette fois un aérosol dont I'activité spécifique est égale 43,2x10° Bq p.™.
Nous mesurons a l'aide du SMEC un diamétre éga a 1,05 um. Le diamétre aérodynamique des
particules est dors égd a 1,66 um en supposant toujours une densté 6=2,5. Au cours de

I'analyse , nous mesurons une concentration moyenne de I'aérosol égale 212 p cm®.

Nous représentons sur lafigure 4.16 la distribution des charges électriques pour cet
aérosol radioactif dans le volume réservoir. Nous représentons également la distribution
théorique pour I'aérosol radioactif ainsi que celle pour I'aérosol inactif. Ces distributions
sont calculées pour un parametre d'asymétrie égal a 0,80. Par ailleurs, le temps
caractéristique d'évolution est ici égal a35 s.
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Figure 4.16 - Distribution des charges électriques d'un aérosol de diametre dp=1,05
um, d'activité spécifique n=3,2x10° Bq p.™* avec 1=5000 p.i. dés™.

Nous constatons, d'aprés |es modél es théoriques, que |'auto-chargement de |'aérosol
est tres faible et que la distribution expérimental e des charges est décal ée vers des valeurs
négatives. Ce résultat est conforme a celui obtenu précédemment dans le volume réservoir
pour l'aérosol d'activité spécifique supérieur. Néanmoins, nous remarquons que les
modéles théoriques sous-estiment |égérement (algébriqguement) nos résultats
expérimentaux. En effet, la charge moyenne expérimentale est J=-0,91 e tandis que la
charge moyenne théorique du modéle radioactif est J=-1,26 e.

Nous mesurons maintenant la distribution des charges électriques de |'aérosol
radioactif dans le volume de vieillissement. L'activité spécifique des particules est
toujours égale & 3,2x10° Bq p.™. Nous mesurons cette fois un diamétre de I'aérosol égal a
1,07 um et une concentration moyenne de 10 p. cm™. Signalons que pour cet aérosol, le temps
caractéristique d'évolution de la charge éectrigue dans le volume de vieillissement est égal a
environ 240 s. Ce temps est relativement long, du fait de la faible activité spécifique de
I'aérosol et du faible taux de production desions.
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Nous représentons sur lafigure 4.17 la distribution des charges électriques obtenue

pour cet aérosol dans le volume de vieillissement. Nous représentons également la

distribution théorique pour |'aérosol radioactif ainsi que celle pour I'aérosol inactif.
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Figure 4.17 - Distribution des charges électriques d'un agrosol de diametre
dp=1,07 pm, d'activité spécifique n=3,2x10° Bq p.™* avec 1=100 p.i. dés™.

Nous remarquons de fagon andogue au résultat précédent, obtenu dans le volume de
vieillissement (fig. 4.13), un décalage de la distribution des charges vers des valeurs positives. Par
alleurs, nous constatons que le modde théorique de Clement et Harrison sous estime la

encore nos résultats expérimentaux. Nous obtenons dans ce cas une charge moyenne

expérimentale J=+0,39 e tandis que |a charge moyenne théorique de I'aérosol radioactif est
J=-0,71 €, et celle de I'aérosol inactif pour X=0,80 est J=-1,23 e.

En comparant les résultats obtenus pour cet aérosol, dans le volume réservoir et dans le

volume de vieillissement, nous remarquons un effet important de l'intensité dionisation et de la

géométrie de |'échantillonnage sur la distribution des charges électriques. Ces résultats confirment

ceux obtenus pour un agrosol ayant une activité specifique plus devée. Par allleurs, nos résultats

expérimentaux montrent que le modé e théorique sous-estime nettement (al gébriquement) I'état de
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charge dectrique de I'aérosol radioactif dans le volume de vieillissement. Nous expliquons cet
écart par une surestimation des concentrations ioniques dans le milieu. En effet, pour déterminer
ces concentrations, le modéle prend seulement en compte la recombinaison des ions, il ne tient
pas compte des pertes par diffusion. Or, dans le volume de vieillissement, la surface des parois
des tubes est importante et les pertes dions par diffusion sur les parois peuvent entrainer une
diminution notable des concentrations ioniques.

e Variation de la distribution des charges électriques de |'aérosol

radioactif en fonction de I'activité spécifique des particules

Nous avons montré précédemment l'influence de l'intensité dionisation et de la
géométrie de I'échantillonnage. Mais nous remarquons également une variation de la
distribution des charges en fonction de I'activité spécifique des particules. En effet, lorsque
['autochargement de I'aérosol est significatif, dans le volume de viellissement, les
distributions de charges obtenues sont fonction de |'activité spécifique des particules. Pour
montrer cet effet, nous représentons sur la figure 4.18 les distributions de charges éectriques
dans le volume de vieillissement obtenues pour les aérosols ayant des activité spécifiques
égales23,2x10° B p.” et 1,28x102 Bg p.™.

0,2 7
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=
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Figure 4.18 - Variation de la distribution des charges électriques en
fonction de I'activité spécifique des particules.
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Nous remarquons sur la figure 4.18 une |égére variation de la distribution des charges
de I'aérosol radioactif en fonction de l'activité specifique des particules. La distribution
obtenue pour une activité spécifique égale & 1,28x107 Bq p.™” est supérieure & celle obtenue
pour 32x10° Bg p.. Cet écart est confirmé par les valeurs des charges moyennes
respectives, +0,75 eet +0,39 e.

Signalons que cette variation peut également étre due a la différence entre les
diametres des deux aérosols. En effet, lorsque I'aérosol est faiblement radioactif, le paramétre
d'asymétrie est important pour déterminer la distribution des charges et dans ce cas, la charge
moyenne de I'aérosol diminue algébriquement lorsque le diamétre augmente, nous |'avons
montré dans le chapitre 3 (tableau 3.1).

Par ailleurs, bien que le modéle de Clement et Harrison sous estime nos résultats, nous
remarguons un bon accord entre les variations théorique et expérimentale des distributions de
charges obtenue pour des activités spécifiques différentes. En effet, la différence entre les
charges moyennes obtenues pour 1,28x102 Bq p.™ et 3,2x10° Bq p.™ est égale 40,36 e tandis
gue la différence calculée d'apres les distributions théoriques est égale 20,40 e.

V. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons étudié la charge éectrique des aérosols radioactifs émetteurs
béta. Nos résultats expérimentaux nous permettent de mettre en évidence une variation
importante de la charge éectrique de I'aérosol radioactif en fonction du nombre de paires
d'ions produites par désintégration, donc en fonction de l'intensité d'ionisation dans le milieu.
En effet, la charge éectrique moyenne de I'aérosol augmente notablement lorsque l'intensité
dionisation diminue, méme lorsque I'aérosol est faiblement radioactif. Nous obtenons cette
variation en modifiant les conditions d'échantillonnage de I'aérosol, de ce fait, nous montrons
I'influence de ce paramétre sur la détermination de la charge éectrique d'un aérosol radioactif.

Par ailleurs, nos résultats montrent que le modéle théorique de Clement et Harrison (1992)
sous-estime algébriquement |'état de charge éectrique de I'aérosol lorsque l'intensité
d'ionisation est réduite et qu'il évolue dans un assemblage de tube de faibles diamétres. Nous
attribuons cet écart a une surestimation des concentrations ioniques, car nous négligeons les
pertes d'ions par diffusion sur les parois du volume.
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CONCLUSION

Notre objectif était d'étudier expérimentalement la charge éectrique des aérosols non
radioactifs en milieu fortement ionisé ainsi que celle des aérosols radioactifs artificiels, ceci

afin de qualifier les différents model es théoriques existant dans la littérature.

Notre recherche bibliographique nous a permis d'exposer les différentes approches
théoriques permettant de décrire I'état de charge éectrique d'un aérosol en présence dions
bipolaires. De plus, elle nous montre qu'il existe un mangue de données expérimentales sur les
propriétés éectriques des agrosols en milieu fortement ionisé ainsi que sur celles des aérosols
radioactifs.

Dans le cas des aérosols non radioactifs en milieu bipolaire, I'équilibre de Boltzmann est
couramment employé pour décrire la répartition des charges éectriques sur les particules,
bien que plusieurs éudes montrent son inadéquation dans la magorité des situations.
Toutefois, la connaissance de I'état de charge électrique des aérosols est essentielle dans des
domaines dactivités tres diversifiés. Par exemple dans les sciences du vivant, pour la
fabrication de bio-molécules (Scalf et al., 1999), et bien sir en métrologie des aérosols
(Houlaki, 1986).

Finalement, notre recherche bibliographique montre que cet état de charge éectrique
dépend des caractéristiques de I'aérosol (dimension, concentration), mais aussi de celles des
petits ions positifs et négatifs présents dans le milieu (mobilités éectriques, concentrations).
Ces derniéres sont représentées, notamment, par le paramétre d'asymétrie qui est défini par le
rapport entre les conductibilités électriques des ions positifs et négatifs.

Dans le cas des aérosols radioactifs, il existe a I'heure actuelle un modéle théorique
relativement complet, celui de Clement et Harrison (1992). Néanmoins, les résultats
expérimentaux disponibles dans la littérature, et permettant de tester ce modele étaient jusqu'a
maintenant tres peu nombreux. Notre éude bibliographique montre également que, dans
certaines conditions, |'auto-chargement de tels aérosols est trés important et peut notablement
influencer leur comportement dans une enceinte.

Par ailleurs, le processus de charge électrique des aérosols radioactifs est complexe et les
parametres influents sont nombreux. Citons, par exemple, la nature et |'énergie du
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rayonnement radioactif, I'activité spécifique et la concentration de I'aérosol. De plus, il nous
est apparu gque la mise en cauvre d'une étude expé&imentale sur la charge éectrique des
aérosols radioactifs est complexe, du fait des différentes compétences qu'il est nécessaire de
réunir et qui sont liées d'une part, a la métrologie des aérosols, d'autre part, au milieu

nucléaire. C'est ce qui explique le nombre réduit des résultats expérimentaux disponibles.

Dans cette these, nous avons d'abord choisi de consacrer une part importante de notre
travail de recherche a l'éude des petits ions présents dans un milieu fortement ionisé, car leurs
caractéristiques déterminent I'état de charge électrique des aérosols.

Pour cela, nous avons réalisé un dispositif expérimental permettant de mesurer le
parametre d'asymeétrie des ions. Nous éudions alors les propriétés des ions produits par des
sources dAméricium 241 émettrices alpha. Nos résultats expérimentaux montrent une
asymétrie importante entre les ions, la conductibilité électriqgue des ions négatifs étant
d'environ 40 % supérieure a celle des ions positifs. De plus, nhous mettons en évidence une
différence entre les concentrations des ions positifs et négatifs, ce qui conduit a I'existence
dune charge despace et dun champ électrigue non négligeable dans notre volume

d'échantillonnage.

Nous montrons ensuite expérimentalement que le rapport entre les concentrations des ions
positifs et négatifs évolue significativement dans un conduit d'échantillonnage en aval d'une
zone ionisée, ce qui bien évidemment, peut modifier I'état de charge électrique d'un aérosol.

Nous complétons notre éude par une approche numérique de ce probleme a I'aide d'un
code de calcul (TRIO EF). Bien que le modéle que nous résolvons numeériquement soit
incomplet, il nous permet toutefois de qualifier les effets de parois sur I'évolution des ions
positifs et négatifs dans notre dispositif expérimental. Nous déduisons de ces résultats que le

parameétre d'asymétrie augmente au voisinage d'une paroi.

Ensuite, nous poursuivons notre étude sur les ions en adaptant notre dispositif
expérimental pour travailler dans une cellule dirradiation équipée de sources radioactives de
Cobalt 60. Nous pouvons ainsi étudier un milieu trés fortement ionisé puisgue nous atteignons
des débits de doses de I'ordre de 10* Gy/h dans notre volume d'échantillonnage.

Nos résultats expérimentaux montrent que le parametre d'asymeétrie varie lorsque le milieu

est fortement ionisé, il augmente avec la dose de rayonnement regue par |'air. Nous montrons
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gue cette variation est due a I'évolution des mobilités électriques des petits ions positifs et
négatifs. En effet, les ions positifs et négatifs obtenus pour des débits de doses élevés sont
plus gros et la différence entre leurs mobilités éectriques respectives est plus faible.
Signalons que dans le cas d'un milieu faiblement ionisé le parametre d'asymétrie augmente

également, mais cette fois du fait des variations de concentrations des ions positifs et négatifs.

Tout ceci nous amene a realiser un dispositif expérimental pour mesurer la distribution
des charges éectriques d'un aérosol, et nous utilisons ce dispositif pour déterminer |'état de
charge éectriqgue d'un aérosol monodispersé dans différents milieux contenant des ions
bipolaires.

Nos résultats expérimentaux, obtenus en utilisant des sources dAmeéricium 241 pour
produire les ions, montrent que la distribution des charges électriques de I'aérosol est
significativement décalée vers des valeurs négatives, conformément aux prévisions des
différents modeles théoriques (Gunn 1955, Clement et Harrison 1992) prenant en compte le
parametre d'asymétrie des ions. Nous montrons ainsi que I'équilibre de Boltzmann ne permet
pas de représenter correctement la charge électrique de I'aérosol dans une telle situation.

Par la suite, nous montrons expérimentalement que la charge éectrique de I'aérosol évolue
significativement dans notre conduit en aval de la zone ionisée. Nos résultats démontrent que
la charge moyenne de I'aérosol augmente (algébriquement) lorsquil séloigne de la zone
dionisation, mais auss lorsquil se trouve au voisinage de la paroi du conduit
d'échantillonnage. Ces résultats sont qualitativement en accord avec nos résultats

expérimentaux et numérigques obtenus sur |'évolution des ions dans cette situation.

Par la suite, associant nos dispositifs de mesure des ions et de la charge éectrique de
I'aérosol, nous déterminons |'état éectrique d'un aérosol en milieu trés fortement ionisé par
une irradiation gamma. Nos résultats expérimentaux mettent en évidence une variation de la
distribution des charges électriques de I'aérosol en fonction de l'intensité dionisation du
milieu et des propriétés des ions présents.

Nous montrons ainsi que la charge éectriqgue moyenne de |'aérosol est négative, mais
qu'elle augmente (algébriquement) avec l'intensité d'ionisation et donc avec la dose regue par
I'aérosol. Signalons qu'une variation analogue se produit lorsque le milieu est faiblement
ionisé (Bricard et al., 1965) comme dans |'atmosphére. Cependant, les raisons de ces

variations sont totalement différentes. En effet, nous montrons qu'en milieu trés fortement
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ionisé, la variation de la charge électrique de I'aérosol résulte de I'évolution des mobilités
électriques des petits ions positifs et négatifs, tandis qu'en milieu faiblement ionisé elle résulte
de I'évolution du rapport entre les concentrations de ces ions. Ce qui nous permet de montrer
que |'équation de Bricard et al (1965) n'est plus valable pour des paramétres de charge (Q/C)

supérieursa 10’ m*s*.

Apres avoir éudié le cas des aérosols en milieu fortement ionise, nous étudions les
propriétés électriques des aérosols radioactifs artificiels. Pour cela, nous concevons et
réalisons un dispositif expérimental original permettant de produire un aérosol radioactif
étalon, de maitriser les conditions de son évolution dans un volume d'échantillonnage et de
mesurer la distribution de ses charges électriques.

A cette occasion, nous adaptons et dével oppons des moyens métrol ogiques pour faire face
aux contraintes expérimentales d'une telle éude. Nous réalisons également le confinement
dynamique en boite a gants de notre installation, puis nous procédons aux essais avec les
aérosols radioactifs. Nous limitons notre étude aux cas des émetteurs béta, car pour les
emetteurs alpha il nous parait incertain d'obtenir un auto-chargement de I'aérosol compte tenu

de I'ensembl e de nos contraintes expérimental es.

Ainsi, nos résultats expérimentaux sur la distribution des charges électriques des aérosols
de *¥'Cs émetteurs béta nous permettent de mettre en évidence un auto-chargement lié a sa
radioactivité. Nous montrons, en particulier, que I'éat de charge éectrique des aérosols
radioactifs est fortement dépendant des conditions de son évolution, notamment de la
géomeétrie de I'échantillonnage. En effet, pour des aérosols radioactifs de différentes activités
et dimensions, nous mesurons une augmentation (algébrique) notable de la charge électrique
moyenne lorsgue ceux-ci évoluent dans un espace restreint ou l'intensité dionisation est
l[imitée. Nous montrons également, que la polarité de la charge éectrique change de signe en
fonction des conditions d'évolution pour des aérosols faiblement radioactifs.

Par ailleurs, nous montrons que le modéle théorique stationnaire de Clement et Harrison
(1992) deécrivant la distribution des charges électriques sous-estime nos résultats
expérimentaux. Nous expliquons cet écart par la diffusion des petits ions sur les parois de
notre volume d'échantillonnage, ce phénomeéne n'étant pas pris en compte dans le modéle.
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Finalement, I'ensemble de nos travaux nous permet detirer les conclusions suivantes.

» Pour les aérosols non radioactifs en milieu bipolaire fortement ionisé, la distribution
des charges électriques dépend étroitement des propriétés des ions présents et
notamment du paramétre d'asymétrie. Elles est généralement différente de celle décrite
par I'équilibre de Boltzmann. Le modéle de Clement et Harrison (1992) prenant en
compte le paramétre d'asymétrie permet de décrire assez bien cette distribution, bien
qu'il surestime (algébriquement) parfois nos résultats expérimentaux.

» La charge éectrique de I'aérosol varie lorsqu'il séloigne de la zone dionisation, ou
bien lorsquil est au voisinage dune paroi. Elle varie également dans la zone
d'ionisation lorsque le milieu est fortement irradié.

» Pour les aérosols radioactifs, la distribution des charges éectriques est déterminée par
les parameétres de I'aérosol, mais aussi par les conditions de son évolution.

» L'auto-chargement de ces aérosols est notable lorsque l'intensité dionisation est
réduite.

» Lapolarité des agrosols faiblement radioactifs change de signe lorsqu'ils évoluent d'un
milieu "infini" vers un milieu de géométrie réduite.

Les perspectives de notre travail devraient porter sur I'étude des mécanismes d'évolution
desions, ains que sur I'étude des propriétés éectriques des agrosols non radioactifs fortement
concentrés, dans un milieu trés fortement ionisé. 1l serait également intéressant d'étudier ces
propriétés en dehors des conditions standard de pression et de température.

Par ailleurs, étant donnée I'importance des effets de paroi sur la charge électrique de
I'aérosol, il serait intéressant de poursuivre |'utilisation du calcul numérique couplé avec les
model es théoriques donnant |a charge électrique de |'aérosol.

Enfin, pour les aérosols radioactifs il serait nécessaire d'étendre le modele de Clement et
Harrison (1992) afin de tenir compte de la diffusion desions sur les parois.

Par ailleurs, d'autres expériences doivent étres conduites avec des aérosols émetteurs béta
de courtes périodes afin d'étudier avec précision la cinétique du processus d'auto-chargement.
Etant donné que ce modéle sous estime notablement I'état de charge éectrique de |'aérosol
dans notre systeme, il faudrait pouvoir étudier I'auto-chargement des aérosols émetteurs alpha

avec des activités spécifiques adéquates.
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ANNEXE A : DISPOSITIFS DE PRODUCTION D'AEROSOLS
MONODISPERSES

Pour produire un aérosol monodispersé dont la charge éectrique est uniforme, nous
pulvérisons une solution contenant des sphéres de latex. L'aérosol obtenu est ensuite
"neutralisé" & l'aide d'une source radioactive de ®Kr, puis introduit dans un analyseur
différentiel de mobilité électrique. Cette derniere étape permet de sélectionner uniquement les
sphéres de latex portant une seule charge éectrique. Nous produisons ainsi des aérosols de
dimensions comprises entre 0,1 et 1 pm pour des concentrations allant jusqu'a 10% p. cm™ et

avec des débits compris entre 0,2 et 0,6 I/min. Nous représentons sur lafigure A1 ce dispositif

expérimental .
'S
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0,2 - 0,6 I/min
Filtres H = [
THE
(A A | 0 o
== — -
o =@ a Q - ) A
B ‘ ? Sécheur Source de #Kr|
Jd U h (gel de silice) (2 mCi) y
E
2
= o
e >
Air comprimé W Aérosol monodispersé
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Figure Al : Dispositif de production d'aérosols monodispersés utilisant un

pulvérisateur et un classificateur éectrostatique.

Nous utilisons également un pulvérisateur avec une batterie de diffusion pour produire
un aerosol de spheres de latex. La batterie de diffusion nous permet d'édiminer les impuretés
ultra fines de I'aérosol, mais il subsiste toujours des agrégats de plusieurs sphéres. Toutefois,
la concentration de ces agrégats est négligeable si la solution contenant les sphéres de latex

n'est pas trop concentrée (Billard et al. 1970). Nous neutralisons |'aérosol a I'entrée de la
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batterie de diffusion pour réduire les effets électrostatiques sur la collection des impuretés
dans la batterie, ce qui nous permet également obtenir un état de charge bien caractérisé pour
I'aérosol de spheres de latex. Nous produisons, gréce a ce systéme, des aérosols de dimensions
comprises entre 0,2 et 1 pm pour des concentrations alant jusqu'a 10* p. cm™ et avec des
débits compris entre 1 et 2 I/min. Nous représentons sur la figure A2 notre dispositif
expérimental .

Exces

SAANA) Aérosol polydispersé
2 1/min

Sécheur Source de 8Kr
h (gel de silice) (2 mCi) Batterie de diffusion

T
=
o
@
(7]

|

AAANN
QAAAN

=

Aérosol monodispersé

. o 2 I/min
Air comprimeé

Pulvérisateur

Figure A2 : Dispositif de production d'aérosols monodisperses utilisant un

pulvérisateur et une batterie de diffusion.
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ANNEXE B : COMPARAISON DES SYSTEMES DE MESURE DE LA
DISTRIBUTION DES CHARGES ELECTRIQUES UTILISANT UN SMEC
D'ORDRE 10U 2

Nous comparons les distributions de charges é ectriques mesurées en utilisant, soit le
SMEC d'ordre 1, soit le SMEC d'ordre 2, les aérosols étant préalablement neutralisés a l'aide
d'une source radioactive de 2 mCi de #Kr. Les conditions expérimentales sont identiques pour
les deux analyseurs, c'est a dire : mémes concentration d'aérosols, mémes debits a travers le
neutraliseur, e¢ mémes débits dans les analyseurs. Nous représentons sur la figure B1 les
distributions des charges é ectriques obtenues pour un aérosol de diamétre égal a 0,204 um et
de concentration égale & 1050 p cm™.

04 T
E SMEC ordre 2

0,35 +
OSMEC ordre 1

0,3 +

0,25 -

0,2

0,15 ~

0,1

Concentration normalisée Cj/C,

-3 -2 -1 0 1 2 3
Nombre de charges élémentaires (e)

Figure B1 - Distribution des charges électriques pour un aérosol
de diametre égal a 0,204 pum.

On constate un bon accord entre les deux mesures. La charge moyenne obtenue avec
le SMEC d'ordre 1 est égale a-0,23 e, et celle obtenue avec le SMEC différentiel est égale
a-0,20 e.

Nous représentons sur la figure B2 les distributions de charges obtenues pour un

diamétre de 0,497 pm et de concentration égale 500 p cm™>.
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Figure B2 - Distribution des charges électriques pour un aérosol
de diametre égal a 0,497 um.

Nous remarquons la encore un bon accord entre les deux mesures. Toutefois, le
SMEC différentiel permet de mieux distinguer les particules ayant plus de 3 charges
électriques, et nous remarquons que les incertitudes obtenues avec le SMEC d'ordre 1
sont plus importantes. Dans ce cas, pour comparer les charges moyennes, nous
prenons en compte seulement les particules portant jusqu'a 3 charges positives ou
négatives. Nous obtenons J=-0,30 e avec le SMEC d'ordre 1 et -0,37 avec le SMEC
différentiel.
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ANNEXE C : ETALONNAGE DU SMEC DIFFERENTIEL POUR LA
DETERMINATION DU DIAMETRE D'UN AEROSOL MONODISPERSE

Pour déterminer le diametre de I'aérosol produit par le générateur a orifice vibrant, il
est nécessaire de déterminer avec précision sa mobilité. Pour cela, nous devons bien connaitre
les paramétres géométriques de I'analyseur et controler le débit dair filtré. Le SMEC dont
nous disposons étant un des premiers prototypes, nous ne pouvons pas contréler de fagon
certaine la distance entre les électrodes, qui est un parameétre important pour déterminer la
mobilité des particules sélectionnées. Par ailleurs, notre méthode rapide de balayage du
spectre de mobilité de I'aérosol ne permet pas de déterminer avec suffisamment de précision
la mobilité des particules. En conséguence, nous ne pouvons pas utiliser directement la
fonction de transfert de I'appareil pour obtenir la mobilité des particules. Nous devons aors
réaliser un étalonnage du SMEC dans nos conditions opératoires. Pour cela, nous fixons les
parameétres du balayage du spectre des mobilités de |'aérosol et les débits d'aérosol et d'air
filtré dans I'appareil. Nous utilisons des aérosols étalons de sphéres de latex de diametres
compris entre 0,204 um et 1,24 um pour effectuer I'éalonnage. Nous représentons sur la figure
C1 le diamétre de I'aérosol en fonction de la tension de sélection des particules dans le SMEC.
Nos mesures sont effectuées avec un débit daérosol de 0,3 I/min et un débit dair filtré de 3 I/min.

1,4 T T 1,4

12+ + U=f(dp) g 11,2
; « U=f(dp/Cu) i

G 14 11 £
B N
= i a
o 1 1
2 08 + 0,8 %
o i O
b 0,6 + +06 &
e [ ©
° 8 1
o) 0,4*i i*0,4
’
0,2 o 10,2
O [ ] g
0 2000 4000 6000 8000 10000 12000 14000 16000 18000 20000

Tension (V)

Figure C1 - Etalonnage du SMEC pour la détermination du diamétre des particules
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Signalons que pour les particules de diametre supérieur a 0,72 um, la tension de
sélection des particules portant une seule charge est plus élevée que la tension de claguage du
condensateur constitué par les électrodes du SMEC. Dans ce cas, nous déterminons alors la
tension de sélection des particules portant deux charges élémentaires et nous représentons le
double de cette tension sur lafigure C1.

Nous représentons également, sur la figure C1, le rapport entre le diamétre et le
coefficient de Cunningham des particules en fonction de la tension de sélection. Nous
remarguons gue les données expérimentales sont bien représentées par une droite, ce qui
confirme que la mobilité électrique est proportionnelle a ce rapport (eg. 1.2). Nous constatons
également que nos données représentant le diamétre en fonction de la tension sont bien
représentées par une droite. Nous pouvons en conclure que dans cette gamme de dimensions,
le coefficient de Cunningham peut étre décrit par une fonction linéaire du diametre des

particules.
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ANNEXE D : MESURE DE LA DENSITE DES PARTICULES

Pour mesurer la densité des particules, nous disposons de deux méthodes distinctes, la
premiere repose sur |'effet de gravité dans les analyseurs de mobilité électrique, la seconde sur
la mesure du diameétre aérodynamique.

Les travaux de Le Bronnec (1998) montrent que la force de pesanteur peut jouer un
réle non négligeable sur la sélection des particules dans les SMEC. En effet, suivant le sens
d'utilisation de I'appareil, la force électrique et la force de pesanteur sadditionnent ou bien se
retranchent. Nous obtenons alors deux tensions (Ul et U2) distinctes pour la sélection des
particules ayant la méme mobhilité électrique. Dans ce cas, |'écart entre ces tensions est relié a
la masse (m) des particules par larelation :

AUZUZ—UlzmﬁgEIh,
2 nle

ou g représente |'accél ération du champ de pesanteur, h la distance entre les électrodes

du SMEC, n le nombre de charges électriques des particules et e la charge élémentaire.

La tension moyenne U = (U1+ U2)/2 permet d'obtenir classiquement la mobilité des
particules et donc leur diamétre. A partir de ces deux valeurs, nous pouvons ainsi calculer la
densité des particules.

Nous remarquons qu'il est nécessaire de connaitre la distance entre les électrodes (h)
pour déterminer la masse des particules. Nous calculons cette distance en mesurant les cotes

de I'appareil, nous obtenons ainsi h=3,88x10> m.

Pour effectuer les mesures, nous avons utilisé un SMEC d'ordre 1 avec un débit total
égal a 1,0 I/min et un débit dagrosol de 0,2 I/min. L'aérosol simulant est produit par le
générateur & orifice vibrant puisil est neutralisé & l'aide de la source de ®Kr. Sa concentration
est d'environ 35 p cm™. Nous déterminons ensuite la distribution cumul ée en mobilités avec le
SMEC a "I'endroit", puis a "l'envers’, et nous étudions spécifiguement le cumul entre les

particules neutres et celles portant une seule charge éectrique.

214



Nous présentons sur la figure D1 la concentration en fonction de la tension du SMEC.
Nous normalisons la concentration mesurée par rapport a celle des particules neutres, mais
également par rapport au cumul des particules neutres et de celles portant une charge

électrique. Nous représentons donc sur la figure D1 le rapport C-C,/C, +C, en fonction de

latension.
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Figure D1 - Effet delagravité dansle SMEC d'ordre 1 pour I'aérosol simulant.

Nous remarquons sur la figure D1, un effet notable de la gravité sur la sélection des
particules. A partir de cette figure, nous obtenons AU =70V et U = 2740V . Nous calculons
ainsi un diamétre de particule dp=0,65 um et une densité 6=2,05.

Par ailleurs, le diamétre réel des particules et leur diamétre aérodynamique sont reliés
par larelation :

Cu(dp)
da= Cu(da) /6 dp, )

ou Cu(dp) et Cu(da) représentent les coefficients de corrections de Cuningham.
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Pour obtenir la densité des particules par une seconde méthode, il suffit donc de
mesurer e diamétre aérodynamique. Nous déterminons celui-ci avec I'APS, et nous obtenons
da=1,04 um. En utilisant une méthode itérative, nous déterminons la densité des particules a
partir du diametre réel et du diamétre aérodynamique en utilisant la relation 2. Nous obtenons
ains 6=2,50.

Bien que les densités obtenues par les deux méthodes soit du méme ordre de grandeur,
nous constatons, toutefois, un écart relatif d'environ 20 % entre les deux résultats. Nous
attribuons cet écart a une incertitude importante sur la distance entre les éectrodes du SMEC.
En effet nous calculons qu'une variation de 5/10 de mm de cette distance permet de
compenser I'écart entre les mesures. Par ailleurs, le SMEC d'ordre 1 que nous utilisons est,
nous |'avons dit, un des premiers prototypes de I'appareil et son électrode de masse n'est pas
parfaitement rigide. De ce fait, nous supposons gqu'une variation de la distance entre les
électrode peut se produire lorsgue nous manipulons I'appareil en le mettant a "l'envers’ pour
la seconde mesure.

En conséquence nous estimons que la valeur de la densité obtenue a partir des
diameétres réel et aérodynamique soit 6=2,50 est plus représentative que celle obtenue

uniquement par |'effet de gravité dansle SMEC.
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ANNEXE E : DOSIMETRIE DE LA SOURCE DE *KR
DU GENERATEUR A ORIFICE VIBRANT

La source radioactive que nous utilisons pour neutraliser I'aérosol produit par le
générateur a orifice vibrant a une activité égale a 20 mCi. Le rayonnement béta de cette
source est arrété par les parois de la colonne de séchage qui sert également de support. En
revanche, il subsiste un rayonnement X et un rayonnement de freinage. Pour atténuer ces
rayonnements, nous plagons un écran de plomb de 5 mm d'épaisseur autour de la source.

Nous déterminons ensuite le débit de dose autour de la source a l'aide d'un dosimetre.
Cette étude permet de contrdler I'exposition de |'opérateur lors de la manipulation du
générateur, notamment au niveau de I'odl qui se trouve a proximité pour controler le bon
fonctionnement du jet liquide. Nous représentons sur la figure E1 un schéma de la source et

de son support ainsi que les valeurs du débit de dose mesuré en plusieurs points.

Colonne de séchage \ O
/7 Ecran 5 mm Pb
R e
4,8 uSv/h : 5 uSv/h
20 mCi 85Kr
contact AV i i
Im AT uSvi contact AR
0,30 uSv/h 75uSv/h
30cm L
1,8 pSv/h \
Im
0,15 uSv/h
Support en plexiglas pour
q ‘/ I"observation du jet liquide
| contact plexi
20cm: 1,5 uSv/h ghtact plexi 8,5 uSv/h
60 cm: 0,35 uSv/h 3,2 uSv/h &
20cm: 2,6 uSv/h
60 cm: 0,30 uSv/h
im X
0,10 uSv/h / 20cm: 0,9 uSv/h

60cm: 0,35 uSv/h

Figure E1 - Mesure de débits de doses autour de la source de ®Kr.
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ANNEXE F : CALCUL DESINCERTITUDES SUR LESDISTRIBUTIONS
DES CHARGES ELECTRIQUES

Pour déterminer la distribution des charges électrique nous utilisons les comptages de
particules chargées (N;) ains que les mesures de la concentration totale (C;) et celle des
particules neutres (Co). Nous calculons alors les rapports N;/ N ce qui équivaut aux fractions
Gi/C..

Nous devons alors determiner I'écart type oy sur le parametre f; =N, / N, ; en

utilisant laloi de propagation des erreurs nous obtenons larelation :
2 2
1 N,
2 2 2
o; = (N_tj ®° + (N—%j o2, . 1)

Les écarts types sur les comptages N; étant déterminés par larelation o, =,/N; , nous

devons maintenant calculer I'écart type one sur Ni. Nous avons vu que N; sexprime en
fonction de la somme des comptages des particules chargées et du rapport entre les

concentrations des particules neutres et totale de I'aérosol. Nous obtenons ainsi larelation :

Nt:L avec =) 'N, et a=C,/C, . 2)

1-a j#0

L'écart type sur le comptage virtuel N; sexprime en fonction des écart types sur a et 3

par larelation :

s (LYoo B ).
0”‘_(1—0() m5“{(1—0()2J s )

Pour utiliser cette expression nous devons calculer o, et og. En utilisant les

expressions de a et 3 nous obtenons :

2 2

1 C

o =( & | w | | @i, @
t

les écart types o¢; et 0co relatif a C; et Cy sont déterminé en fonction de la variance de

mesures successives de ces concentrations. Pour |'écart type sur [3 nous obtenons :

o5 =Y 0% . ®)
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ANNEXE G: FONCTION DE TRANSFERT DU SMEC UTILISE EN TANT
QUE BATTERIE DE SEDIMENATION

Dans nos expériences, la concentration totale de I'agrosol est déterminée apres son
passage dans le SMEC. Dans ce cas, tout I'aérosol occupe |'espace inter électrode du SMEC et
celui sapparente alors a un analyseur de mobilité dynamique d'ordre 0, encore appelé batterie
de sédimentation. Pour déterminer la fraction d'aérosol pénétrante a travers le systeme, nous
utilisons donc la fonction de transfert des analyseurs d'ordre 0. Nous représentons cette

fonction sur lafigure G1

P

d,
- TLAO

Figure G1- Fonction de transfert d'un analyseur de mobilité dynamique d'ordre 0.

La probabilité d'extraction des particules (P) est définie en fonction du débit d'aérosol

(Qa) et du temps de relaxation dynamique (T) des particules (Renoux et Boulaud, 1998) par la

relation P:Qi[ﬁQa—Zrtﬁ [Ao ) ou Ao, représente la variation de la fonction de flux
a

grav grav

de champ de gravité entre |'entrée et la sortie de |'aérosol dans I'analyseur (Le Bronnec et al.,
1999).

2
Pour le SMEC, nous obtenons Ao, = a (g, ou areprésente la distance radiale entre
2

I'entrée et la sortie de I'aérosol dans le SMEC (a=0,065 m) et g I'accélération du champ de
pesanteur (g=9,81 m372).
Pour un débit d'aérosol de 0,3 I/min et un diameétre aérodynamique égal a 1 um, nous

obtenons une probabilité d'extraction de 90 %.
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ANNEXE H : VARIATION DE LA CONCENTRATION DE L'AEROSOL
DANSLE VOLUME D'ECHANTILLONNAGE PENDANT L'ANALY SE

* L'épuration et le remplissage du volume réservoir

L'éape de génération de I'aérosol radioactif doit permettre de constituer un réservoir
d'aérosol. Nous devons donc maitriser le remplissage et la purge de ce réservoir, notamment
son taux de renouvellement. Pour cela, nous éudions la variation de la concentration des

particules dans le volume réservoir lors de I'injection de I'aérosol ou dair filtré.

Nous représentons sur la figure H1 le schéma du montage expérimental que nous

avons réalisé pour cette étude.

olume

Qp=0,3 I/min gservoir
Qa=50 I/min
<
(=}
=
: i
@D
Y a
D
< I
@,
§
s
2 Générateur a orifice
CNC N vibrant
Exces
Filtre THE

Air sec et filtré
(gel de silice + filtres THE)

Figure H1 - Schéma du montage expérimental pour I'étude du remplissage et de la
purge de |'aérosol.

220



hY

Nous assimilons notre volume réservoir a une enceinte ventilée. Pour décrire
I'évolution de la concentration de |'aérosol dans cette enceinte, nous supposons qu'elle
constitue une zone de mélange homogene. Cette hypothése est fondée sur la fonction

d’homogénéisation jouée par le jet d'aérosol ou dair filtré au point d'injection.

Lors de l'injection d'un aérosol de concentration C; dans le volume, nous pouvons

exprimer la variation de sa concentration (C) dans le volume par larelation :

dC_Qa_. _
= c-0), @)

ou Qa représente le débit injection de l'air vecteur des aérosols et v le volume de

|'enceinte.

Lors de la purge aéraulique du volume, nous injectons de I'air filtré toujours avec un

débit Qa, lavariation de la concentration sexprime aors par :

E=-Br, %
t Y

Nous remarquons que I'étude du remplissage est équivalente a celle de la purge

aéraulique. Il suffit donc de déterminer |e taux de renouvellement Ty (s*) défini par :

1, =92 3)

Pour déterminer expérimentalement le taux de renouvellement du volume réservoir, il
est plus commode d'étudier la phase de purge aéraulique de I'enceinte. Dans ce cas, la
concentration est déterminée en intégrant I'équation (2). Nous obtenons alors pour une
concentration initiale égale a C;, larelation :

C£t=exp(—tﬂv)- 4
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Pour déterminer T,, nous remplissons le volume avec un aérosol, puis nous mesurons
I'évolution de la concentration pendant I'injection d'air filtré provenant du générateur.

Nous représentons sur la figure H2 la variation de la concentration de I'agrosol en
fonction du temps, obtenue pour un débit égal a 50 I/min. Nous avons normalisé cette
concentration par rapport ala concentration initiale de I'aérosol. Nous représentons égal ement

la courbe d'ajustement exponentielle de nos résultats expérimentaux, ainsi que son équation.

12 ¢
5 11+
S 1 4;‘ * Points expérimentaux

C'e i
$ o9+ ~ Courbe d'ajustement
[75] Fo" .
= 08 T Yo exponentielle
E o7 % -0,0238 t
o P C/C;=1,0682¢
c 06+ \" 2
[ E (4 =
o 05+ ) R™=0,999
= r ?‘
S 04+ “
c E °
o 03+
e B
5 021
O 01
0 T T e S Y
0 60 120 180 240 300

Temps s

Figure H2 - Variation de la concentration de |'agrosol pendant

la purge aéraulique du volume réservoir

D'apres la courbe dajustement, nous pouvons déduire que l'évolution de la
concentration suit une loi exponentielle conformément aux prévisions théoriques (eg. 4).
Nous pouvons également déduire de nos résultats que le renouvellement du volume est
homogene, et qu'il n'y a pas de zone morte. En utilisant I'équation de la courbe d'gjustement,
nous obtenons facilement le taux de renouvellement expérimental. En effet, celui-ci est égal a
2,38x10? s™. Le taux de renouvellement théorique est déterminé en utilisant larelation (3). Le
volume effectif de notre volume étant égal a 37 | et le débit éant égal a 50 |I/min, nous
obtenons ainsi un taux théorique égal & 2,25x107 s*. Nous constatons un trés bon accord

entre les valeurs théorique et expérimentale, I'écart relatif étant égal a5 %.
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En utilisant la relation (4), nous pouvons montrer que la concentration initiale est
réduite d'un facteur 10 pour un temps de renouvellement égal a 2,3/1,. Cette remarque est
également valable pour le remplissage du volume. Nous pouvons ainsi vérifier que notre
temps de remplissage (=100 s) est inférieur au temps disponible pour la génération de

|'aérosal.

* Evolution de la concentration et temps de vieillissement de |'aérosol
pendant |'analyse.

Pour I'analyse de la distribution des charges éectriques de |'aérosol, nous effectuons
un prélévement continu, soit dans le volume réservoir, soit, dans le volume de vieillissement.
Pour compenser le débit prélevé nous injectons un débit équivalent dair filtré dans le
réservoir. En conséquence, nous obtenons une variation de la concentration de I'agrosol au
cours de |'analyse. Pour maitriser cette variation, la configuration de l'injection d'air doit étre
étudiée pour éviter les zones mortes et ainsi obtenir un méange homogene décrit par
I'équation (2). Compte tenu du faible débit dair filtré, nous injectons celui-ci par
I'intermédiaire d'un tube capillaire, pour obtenir un jet suffisant afin de mélanger de facon
homogeéne |'aérosol contenu dans le volume réservair.

Par ailleurs, le temps de renouvellement du volume étant important, nous devons tenir
compte de I'effet de la sedimentation des particules sur la variation de la concentration. Nous
avons dgavu que cet effet est notable dans le SMEC lorsgue le temps de s§our des particules
est important.

Le perte daérosol est alors fonction de la vitesse de sedimentation (Vs) des particules
et de la surface de dépét (Sy). L'évolution de la concentration (C) dans le volume réservoir est

alors déterminée par larelation :

C__ Qe VBB 5)
dt \Y} \i

ou Q représente le débit dinjection dar filtré qui est égal au débit d'extraction du

prél évement.
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Le taux de renouvellement effectif sexprime alors par larelation :

:Qi +Vs|:$d )
\Y

(6)

\

Pour étudier conjointement le taux de renouvellement effectif de I'aérosol et le temps
dévolution de I'aérosol dans le volume de vieillissement, nous réalisons le montage

expérimental représenté sur lafigure H3.

Volume

éservoir Qa=50 I/min

Rotametre

Qi 0,3 I/min

Générateur a orifice
vibrant

Qp=0,3 I/min Exces

Filtre THE

Air sec et filtré
(gel de silice + filtres THE)

Figure H3 - Schéma du montage expérimental pour I'étude de I'évolution de la
concentration et du vieillissement de |'aérosol.

La premiere étape consiste a genérer |'aérosol simulant et & remplir de fagon
homogene I'ensemble du volume d'échantillonnage. Le débit d'aérosol et la génération sont
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ensuite arrétés. A partir de cet instant nous injectons l'air filtré dans le volume réservoir et

nous analysons la concentration de I'aérosol ala sortie du volume de vieillissement.

Nous représentons sur la figure H4 ['évolution de la concentration obtenue pour un
débit d'injection égal 40,3 I/min.

11—+ . -
* Points expérimentaux
- 1 % o .
Q N sade, — Courbe d'ajustement
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o) |
\© 1 ' 2,67E-
G 08 CICt = 1,08e267E04
g o077 R?=0,989
S 06+
c >
g 05+ Temps de
= vieillissement
® 047 7205 oo
= 1 !
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c 0,2 +
o
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Figure H4 - Mesure de I'évolution de la concentration de |'aérosol
dans le volume de vieillissement pour un débit d'injection égal a0,3 I/min.

Nous remarquons sur la figure H4 que I'évolution de la concentration dans le volume
de vieillissement comporte deux parties. Une premiere ou la concentration est stable, puis une
seconde ou la concentration décroit exponentiellement.

La zone de concentration stable correspond au temps de vieillissement de |'aérosol
dans la batterie de tubes. En effet, dans cette partie du volume, |'écoulement est laminaire et
Sapparente a un "piston” la concentration de I'aérosol est donc constante. Nous représentons
sur la figure H5 nos données expérimentales avec une échelle de temps logarithmique, ce qui

nous permet de bien distinguer les deux régimes d'évolution de la concentration.
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Figure H5 - Mesure de I'évolution de la concentration de |'aérosol

dans le volume de vieillissement pour un débit d'injection égal a0,3 I/min.

Nous calculons théoriguement |e temps de vieillissement d'apres la hauteur des tubes,
leur section et le débit d'aérosol. Nous obtenons ainsi un temps égal a 770 s pour un débit de
0,3 I/min. Signalons, que la vitesse de sédimentation de l'aérosol a une influence non
négligeable sur le temps de vieillissement. En effet, la vitesse de |'écoulement aéraulique dans
la batterie de tubes étant faible, nous devons alors prendre également en compte la vitesse de
sédimentation pour calculer avec précision le temps de résidence. Pour des particules de
diamétre aérodynamique égal a 1,07 um, nous obtenons ainsi un temps égal a 740 s.

Le temps de viellissement expérimental est estimé a partir de la figure H4. I
correspond a la durée pour laquelle la concentration est supérieure a 90 % de la concentration
initiale. Nous obtenons ainsi expérimentalement un temps égal a 720 s. Nous constatons donc

un trés bon accord entre les valeurs théorique et expérimentale.

La zone de décroissance exponentielle de la concentration correspond au mélange de
I'aérosol avec I'air filtré dans le volume réservoir, mais aussi ala sédimentation des particules.

Le taux de renouvellement effectif est déterminé expérimentalement a partir de la courbe
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d'ajustement exponentielle de nos données. Il est égal &2,67x10* s™*. Nous calculons ensuite
le taux théorique en utilisant larelation (6), la vitesse de sédimentation étant cal culée pour des
particules de diamétre aérodynamique égal & 1,07 pm. Nous obtenons ainsi 1,=2,71x10* s,
résultat en trés bon accord avec la valeur expérimentale. Pour montrer |'effet important de la
sedimentation sur la concentration de I'aérosol, nous calculons aors le taux de renouvellement
en négligeant cet effet. Il est alors égal a1,35x10“ s, ce qui est sensiblement différent de la

valeur expérimentale.

Nous mesurons également |'évolution de la concentration dans le volume de
vieillissement pour un aérosol de diamétre aérodynamique égal a 1,07 um et pour un débit
dinjection dair filtré égal au débit d'analyse, soit 0,2 I/min. Nous représentons nos résultats
sur la figure H6. Nous présentons également les mémes résultats, mais avec une échelle de

temps logarithmique sur lafigure H7.

12 +
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Figure H6 - Variation de la concentration pour un débit de 0,2 I/min
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Le taux de renouvellement expérimental est 1,=2,12x10* s*, et lavaleur théorique est
égale a4 1,=2,26x10™ s*, I'accord entre les deux résultats est donc trés bon, I'écart relatif étant

inférieur a 7 %. Les temps de vieillissements expérimental et théorique sont respectivement
égaux a1000 s et 1080 s.
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