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INTRODUCTION

L'étude du transfert du rayonnement électromagnétique & travers un
milieu qui diffuse et absorbe simultanément ce rayonnement a vu, sur le plan
théorique, de trés nombreux développements principalement axés sur la recher-
che dtapproximations satisfaisantes dans la solution des équations régissant
ce transfert. Paralldlement, quantité de mesures, en particulier sous marines
et atmosphériques, ont pu apporter de précieux renseignements dans ces domai-
nes. Mais, outre que les mesures "in situ" ont généralement un but purement
pratique et ne se proposent pas de vérifier la validité des approximations
théoriques, elles ne permettent pas une étude aisée des influences, sur le

transfert, des divers paramétres auxquels il est soumis.

I1 semble donc intéressant de pouvoir réaliser en laboratoire des
modeles réduits de milieux naturels, idéslisables & volonté, et sur lesquels
une telle analyse soit possible. A notre connaissance, avant l'utilisation
toute récente dtune chambre & brouillard par la Compagnie Sud Aviation, les
seules tentatives dans ce sens étaient jusqu'ici celle de Timofeeva, & 1'Ins-
titut Marin Hydrographique de Moscou en liaison avec les travaux théoriques
de Rosenberg [f], et celle de Lenoble [2] entreprise au Muséum de Paris.
Encore peut-on regretter que les mesures dirigées par Timofeeva aient été

faites sur des milieux optiquement mal définis.

Le travail qui nous était donc proposé par Mademoiselle Lenoble
était de tester quantitativement le dispositif expérimental mis au point au
Muséum de Paris. Des premiéres mesures en avaient déja montré le caractére
opérationnel; il restait & chercher avec quelle précisionAce dispositif per=
mettait de vérifier la théorie, et & effectuer d'une fagon compléte et quan~

titative la comparaison théorie-expérience,

Pour justifier les conditions expérimentales choisies et préciser

veefeen
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les problémes & résoudre, rappelons quelques généralités sur le transfert ra-
diatif., La grandeur de base, dont on cherche & déterminer les lois du trans-
fert dans un milieu trouble, est la luminance énergétique monochromatique du
-3

rayonnement diffus (w.m .sr—1).Le rayonnement, généralement polarisé, dépend

.

de quatre paramétres & préciser, et sa luminance sera donc représentée par
une matrice colonne i quatre termes, gﬁM,g), fonction du point M et de la di-
rection de propagation repérée par le vecteur unitaire S. Un simple bilan
énergétique dans un élément de volume du milieu permet d'établir 1'équation

intégro-différentielle & résoudre :

9L (M sr) = K(0)I(1,3) + ;,,O(M) k(i) B(1,5,5') I(M;s) dw
espace
(1) +MZ x(m) 2(1,3,3;) B, (1,35,) " xe) a
4 M) £ ,S,Si 25 ’Si exp - 5 Si
i sources i

Les variables K(1) et &o(M) caractérisent les propriétés d'absorp-
tion et de diffusion du milieu au point M. Plus précisément, un faisceau pa-
rallele, d'état de polarisation quelconque et défini par sa matrice éclaire-
- ment B E subit, dans la traversée d'une épaisseur ds du milieu, des pertes

i@ par absorption et df

B, par diffusion., On définit

- un coefficient d'absorption b (en m"1) par

(2) = -bdsE_,

~ un coefficient de diffusion k (en mf1) par

(3) q@d = =k dsﬂ@,0 ;

on pose par commodité :

]

(4) k(1)
(5) @ (1)

k(1) + v(m)

il

k(M) / x(m).
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On remarquera gue kK et b sont ici des scalaires; ce qui signifie qu'on ne
s'intéresse pas aux milieux optigquement actifs, d'un intérét nul dans les

problemes naturels.,

La matrice de phase P(H,$,5') est une matrice carrde d 16 termes.
Elle caractérise la matrice luminance associde au rayonnement diffusé dans
-
une direction s', par un élément dv de volume diffusant, placé en M et y

_> ’ . .
recevant, dans la direction s, un faisceau de matrice eclalrement_Eb; soit :

(6) 1 (u,5¢) =———-‘-1——— B(i,5,5!) B (1,8)

oll A est la section apparente de dv dans la direction &.

Enfin, on a supposé placées en divers points S de l'espace des
sources émettant vers M avec les éclairements respectlfs‘@ (M S, ) les vec-

teurs unitaires Si étant portés par SiM'

On remarquera que toutes ces grandeurs dépendent de la longueur
d'onde. Les équations sont supposées établies pour une radiation monochrome-

tique.

La recherche d'une solution de 1'équation (1) dépend avant tout o
la forme donnée au noyau P(M,3,8') et de la géométrie du milieu et des sour-
ces. La presque totalité de la littérature porte sur le cas idéalisé d'une
couche honogene limitée par deux plans paralleles infinis, uniformément
éclairée sur sa face supérieure par un faisceau paralléle. Cette géométrie
présentant par ailleurs une bonne approximation de nombreux milieux naturels
sous l'éclairement solaire, nous avons cherché d'abord & réaliser un modéle
de laboratoire s'en approchant, et le dispositif expérimental décrit plus

loin gura cette configuration.

Ce premier choix étant fait, 1l'équation de transfert & vérifier

prend la forme classique (%) :
' 2w +1

(7) » —a—l-%-T;M = Ir,m,4) -2 By oty ¢7) Tloutyet) dut dg

0 -1
-2 B, 6ty 9,) nE /Mo

-oc/tnc
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/y/ /y/iTT? /V’ Les nouvelles variables introduites sont

les angles @ et ¢ repérant la direction
de propagation g'respectivement par rap-
port & la verticale ascendante et & un

axe origine arbitraire dans le plan ho-

rizontal. On pose par commodité :

(8) U = cos 6

Les variables indicées u et ¢o correspondent au faisceau incident,
o

de matrice éclairement e,

La position d'un point M est caractérisée uniquement par sa pro-
fondeur géométrique h dans la couche, et on appelle profondeur optique la

quantité
(9) t= (¥k+b)h.

Enfin, le milieu étant supposé homogéne, les divers parametres ne
dépendent plus de M, et en particulier la matrice de phase ne dépend plus que

de ltangle (e) entre les directions é+et 51; on écrira donc ¢

(10) o(,2,8) =2(0) = B, ¢k, ¢')

M8me ainsi simplifié, le probléme reste d'une résolution pénible.
Dans une premidre approximation beaucoup 4‘auteurs ont supposé les phénoménes
de polarisation négligeables. Les matrices luminance et éclairement sont
alors remplacdes par les simples grandeurs scalaires correspondantes, et

1'équation (7) se réduit & une seule équation scalaire :
' ' T [+l : ‘
M BI_BL:.Mz I('r,}—l,ti)) _(2_1? / P(My‘b;“"y‘t") I(T,]J«',(b') aut de!
0 J-1

03 i
(11) —ﬁp(u;p;uo,%) 7F eT/’ 0

o-./noo
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o I( 1,H, ¢ ) représente la luminance énergétique et ol la fonction de phase

p{ 0) remplace la matricergﬂ 0) dans 1'équation scalaire correspondant & (6).

Cette équation simplifide (11) a été la premiére résolue. Les prin-
cipales méthodes qui en donunent une solution approchée adaptée & une forme
quelconque de la fonction de phase IK 6 ),sont celle des "ordonnées discretes",
développée par Chandrasekhsr [5] , et celle des "harmoniques sphériques" éta-
blie par Merk et développée par Davison [4] . Chandrasekhar a en outre éten~
du sa méthode & la résolution de 1'équation compléte (7), mais dans le cas
1imité de la diffusion Rayleigh, c'est-a~dire de milieux dont les centres
diffusants sont de dimensions petites devant la longueur d‘'onde du rayonne-
ment diffus. En définitive, la généralisation des méthodes précédentes, sug-
gérée par KusCer [5] et développée par Lenoble [6], semble apte & traiter
1'équation (7) de fagon générale, et c'est cette méthode & laguelle nous nous
sommes attachés. Remarquons que les principes d'invariance, introduits par
Ambartzumian E?] et étendus par Chandrasekhar [3] , peuvent donner dans cer-
tains cas une solution exacte du probléme, mals ils sont plutdét adaptés & un
calcul du rayonnement sortant de la couche qu'ad celui du rayonnement interne,
et de plus, leur généralisation & des matricesfg( 0), ou mdme des fonctions
p(@ ) un peu compliquées ne semble pas évidente.Il en est de méme des diver-

ses méthodes exactes EB, 9, 10] sur lesquelles nous ne nous étendrons pas.

Au stade de l'application pratique de ces formules, la premieére
difficulté réside dans la comnaissance du noyau de 1l'équation intégrale trai-
tée. La plupart des calculs effectués jusqu'ici 1'ont donc été pour la diffu-
sion Rayleigh, ol 1l'on connait ce noyau, ou pour des indicatrices théoriques
arbitraires et simples, telles que 1l'indicatrice isotrope. En ce gui nous
concerne, étant domné la suspension réelle de particules diffusantes consti-
tuant notre milieu, il fallait que nous puissions déduire,de leurs caracté-
ristiques optiques et géométriques, leurs propriétés diffusantes et exprimer
la fonction ocu la matrice de phase correspondantes sous les formes mathéma-

tiques que leur supposent les théoriciens.
Dans le choix des particules diffusantes, comme dans celui de la

géométrie du milieu, on est guidé aussi bien par des considérations théori-

ques que pratiques. Il apparait qu'un des rares cas ol l'on pulsse calculer

cor/ans
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théoriquement les caractéristiques de 1l'onde diffuse est celul d'une parti-
cule sphérique; ce probléme a été résolu par Mie [11] . Les aérosols naturels
ou les suspensions artificielles répondant d'autre part le plus souvent &
cette géométrie, un premier probléme dlintérét général est donc de transfor-
mer les séries de Mie, qui déterminent entiérement les parametres de 1l'onde
polarisée diffusée par une particule sphérique, pour les adapter aux forma-
lismes permettant la résolution de 1'équation de transfert. Chu, Clark et
Churchill [12] avaient déjd résolu le probléme dans le cas simplifié ol 1'on
néglige la polarisation, et exprimé sous la forme convenable qu'on verra la
fonction de phase p( e) régissant la luminance totale. Notre premier travail,
de caractere théorique, a donc été de généraliser au cas de la polarisation
cette adaptation des séries de Mie.Nous avons effectué cette adaptation dans
le formalisme utilisé par Kuscer, en raison de la généralité de sa méthode.

Ce travail est décrit dans la premiére partie.

Si nous supposons alors connues les caractéristiques des particu-
les sphériques qui constituent notre milieu expérimental, nous disposons
maintenant des coefficients convenables pour résoudre numériquement 1'équa-
tion (7) ou (11). Bien que ce probléme, résolu théoriquement, ne présente
plus, a priori, de difficulté, il s'agit en fait d'un travail numérique ex-—
trémement lourd, dés qu'on abandomne les cas particuliers simples de la dif-
fusion Rayleigh ou de la diffusion isotrope. Ce travail est d'ailleurs ac-
tuellement en cours au laboratoire, et Guillemot [13] & pu programmer la
méthode de Davison dans le cas de 1'équation (11). Les difficultés rencon-
trées, méme dans ce cas simplifié, montrent qu'il nous était difficile d'en-—
visager directement une résolution numérique compléte du probléeme, en tenant
compte de la polarisation par 1'équation (7), et avec une loi de diffusion
générale. Nous disposions heureusement d‘'un cas particulier de transfert,
ou les équations se simplifient, celui du régime asymptotique. On a en effet
prévu depuis longtemps que, dans le cas ol la couche diffusante atteint une
profondeur optique suffisante, le régime radiatif doit tendre, en grande
profondeur, vers une solution re dépendant plus, en valeurs relatives, des
conditions d!éclairement, et caractérisée par une décroissance exponentielle
de la luminance et une symétrie de révolution autour de la verticale. Le

seul inconvénient expérimental de ce choix (& savoir qu'en grande profondeur

voifuen



-7 -

les intensités & détecter seront faibles) est largement compensé par la sim-
plification considérable résultant de la disparition de la varisble azimut.
Ctest donc essentiellement & 1'étude de ce cas que nous nous sommes limités;
1'étude en polarisation devant permettre, tout dtabord de vérifier 1‘'hypo-
thése un peuarbitraire suivant laquelle on peut négliger cette polarisation
du rayonnement diffus, dans un calcul de sa seule luminance énergétique, et
par la suite, de voir si des mesures de polarisation ne sont pas susceptibles
de donner des renseignements complémentaires intéressants sur la constitution
du milieu, On trouvera dans la seconde partie les méthodes nuuériques utili-

sées pour résoudre les équations, et les résultats théoriques obtenus.

Nous passerons ensuite & 1'étude expérimentale. Au cours de celle-
ci, il nous est apparu tres difficile d'obtenir des dispersions de particules
sphériques, en quantités suffisantes pour les mesures envisagées, et dont les
propriétés diffusantes soient parfaitemeﬁt définies & partir de la seule
connaissance de leurs diamétres et de leur indice. De trés nombreux facteurs,
mal contrblables, peuvent en effet, comme on le verra, faire varier ces pro-
priétés, et il nous a semblé indispensable de disposer d'une méthode de me-
sure permettant de tester la fonction de phase des particules utilisées. Nous
résumons dans la troisiéme partie ce travail expérimental; on remarquera gue
dans toute 1l'étude expérimentale, on s'est borné & des mesures de luminance
totale, les calculs théoriques de la seconde partie ayant vérifié 1‘'influence
négligeable de la polarisation sur cette luminence, dans le cas de transfert

étudié,

Enfin, dans la quatriéme partie, nous déerivons le dispositif expé-
rimental utilisé pour 1l'étude du rayonnement diffus, et la méthode de mesure
gqui nous a semblé la plus valable. On verra gque, dans le cas du transfert en
profondeur, on a pu vérifier les résultats théoriques avec une bonne préci-
sion; ceci permet dlenvisager un développement ultérieur des mesures, sur le
dispositif expérimental ainsi tezté, en passant & 1'étude plus générale des

phénomenes de polarisation et de milieux de faibles profondeurs optiques.

VR



PREMIERE PARTIE

DEVELOPPEMENT DE LA MATRICE DE DIFFUSION
DEDUITE DE LA THEORIE DE MIE




// A -~ RAPPELS //

Etablissons d'abord bridvement, i partir de la théorie de lie [11]
et des conventions de Kui&er [B] , la forme sous laguelle se pose le probléme
envisagé. Considérons une onde plane monochromatique, partiellement polarisée,
enpropagation suivant 1l'axe 0Z. En un point, le champ électrique peut se dé-

composer sous la forme :

\ ~> . >
(1.1) T = Re (8s, +82) ,
olt on introduit les deux vibrations rectilignes gl et g;, de pulsation w et
d'amplitude 1, perpendiculaires entre elles dans le plan normel & 0Z, et les
composantes complexes El et Er de E; variables dans le temps, suivant les

directions (T) et (?).

Ce rayonnement est compldtement caractérisé par quatre parameétres
donnant par exemple 1'éclairement, le taux de polarisation, la direction et
la forme de la vibration polarisée, en général elliptique. Sionutilise les
parametres de Stokes [14] , on associera au falsceau la matrice colonne

dtéclairement :

/ {
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v

ol les gquantités Eiﬂj désignent les moyennes dans le temps, Ei étant 1la

quantité complexe conjuguée de Ei'

Lorsque cette onde rencontre une particule sphérique de rayon R,

elle donne une onde diffuse sphérique dont 1'étude a été faite par Mie. On

v/ ane



sait alors qu'au point D, & une distance r suffisante de la particule S, le

champ diffusé est transversal, ce qui permet de l'écrire sous la ferme :

B! exp 1 2n (z+r) I's o B

1 N 2 3 1
(1-3) = ?
oL talx S 5 7
T A L 1 T
\ /
= A = olt 1'on a décomposé les champs inci-
- Ep g
i>>Kj//§5 dent et diffusé suivant deux compo-
o 7N sentes (1) et (r), respectivement
;S//? By paralldle et perpendiculaire au plan
l
3 | de diffusion défini par 0% et SD.
i Pour une particule sphérigue, on a :
i
0 §f } S3 = S4 = 0, et on posera :
- /‘/ £ '
E ' s ! i
;f/“/‘ L EQ\\\ i S1 = 8, el¢1
/\é; L i¢
(1.4) 82 =8, € 2
Figure (I.1)
§ = ¢2 -4 1

Ces quantités, donndes par les séries classiques de Mie, dépendent
de 1l'angle de diffusion 8, de 1l'indice m, réel ou complexe, de la particule,
et du rapport dimension de la particule - longueur d'onde du rayonnement par

le parameétre :

(1.5) o = > .

On voit donc que la matrice éclairement du faisceau diffusé par une parti-
cule sphérique, & une distance r de celle-ci, s'exprime avec les paramétres

de Stokes par :

{
. ~ )

1 I8 o -
I 5,5, + 58,8, 8,5, -85 0 0
Q! 2 185 -s58 s35.+88 0 0
A 2" 2 191 7272 T MY
(1.6) &'(0) 5 |= o 22
T xr = o <
U 0 0 5,5, + 5.8 1(5201 3231)
V! 0 0 --1(5231 - 82b1) 8,5, + 5,8 \

P
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La matrice carrde du second membre représente la matrice de diffusion F( 8),
si 1'on pose :
2

(1.7) E'e) =—%= E(e)
Br r

rol
e

Remarquons que dans 1'établissement de 1'équation de transfert, on

est plutét amené & relier la luminance diffuse & 1'éclairement incident, et

puisquton 2 1'(6) = r2A_1§;,'( 8 ), la matrice de phase E( 8 ) définie dans (6)

stécrira :

p(6) =72 5(e)

(1.8)

Enfin dans le cas d'une particule sphérique de rayon R, le coeffi-
cient de diffusion k est relid au facteur efficace de diffusion K, fonction

de R, m et A, et donné par la théorie de lMie, par la relaticn
(1.9) k= mRX ;

la matrice de phase sera finslement définie par s

E(e)

mz K

(1.10) P(o) =

Comme on le verra dans la seconde partie, Kudter a montré les sim-
plifications importantes apportées & la résolution de 1'équation de transfert
matricielle en utilisant une représentation différente pour le champ. Au lieu
de décomposer 1'onde plane sous la forme (I.1), Kuster la décompose suivant

les deux vibrations circulaires inverses :

e = (Zr + igl) / V2
(1.11)
S = (e, ~10) /V32

et pose :

cor/oee
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(1.12) E = Re (E;E+ +E38) ,
soit
] -
B, 1 g +1 -1E ! Elf
(1.13) { = 73 )
El +i + 7
L) J1

On peut ainsi définir une nouvelle matrice éclairement @

1, EE Q -iU
I B & I-V
S R A oL
(1.14) E = =gzoee,l | =3
I, EE_ I+7V
I, B E, Q +U

ol les indices m = +—2, +'—O, indiquent que dans une rotation des axes de ré-
férence (T,g) d'un angle ¢ , les différents paramétres sont simplement multi-

imy

pliés par le facteur e .

Si 1l'on choisit ces matrices éclairement pour caractériser les
rayonnements incident et diffusé, on obtient une nouvelle matrice de phase

qui se déduit facilement de (I.6), (I.7), (1.10) et (I.14), soit :

Piovo Pagro Poos Popae

Piovo Pioro Pooro Poopo
(1.15) o) =
Pioo Pio-0 Poo0  Peoo

Promp Promz Pogez  Popep

avec 3

vodf o
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Pios2 T Pr010 T Pog0 T Pope2 T = (8, +5)(s, + 5, ) /oK
Pyoio = Paous = Poog = Pgun = (5, = §)(5, + 5, s
(1.16) P_pi0 = Paomp = Pancg = Pogup = (5 + 5D (8, - 8 ) Jo 2%
Do = Pape = Pooso = Promo = 5o - §)(s, - 5 )X

KuSter obtient alors dans lt'équation de transfert matricielle (7) la
séparation des variables © et ¢ en supposant que les différents éléments de

la matrice de phase peuvent se développer sous la forme :

(1.17) p (M) = pl ),

>mnmn

les coefficients Bl doivent &tre déterminés, et les fonctions P (H) sont les
fonctions généralisdes de Legendre, introduites par Gel'fans et Saplro [15J

Rappelons que @

(1.18) - C pem . ndm . ‘ .
- ! -5 T2 g™ 7 - '
o () = (11) /(1 m) 1 (14n)1 (- 2 (1) iy O .y 1]
(1-m) V (1-+m)1(1-n)! ar ’
On a donc @
1 | L | m-n l
P+m+n(“) - P-nrm(e> = (-1) +n+m(“>
1 1 ol S
(1.19) Pimig(p) = Pioim(p) = }m(p) : fonctions associées de Legendre
o1 _ . .
Pioio(u) = Pl(p) : polynémes de Legendre.

Toutes ces fonctions sont utilisées ici avec la norme 2 / (21+1), soit @

1 4 /+1 : : /'+1 . :
(1.20) LP (u) ap = / [ i(p)}z ap =/ [Pl(}i)]z ap =2 / (2141)

-1 -1
’/ . s
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Le développement (I.17) est pleinement justifié, les systimes de
polyndmes et de fonctions Pl(p), Pi(“) et Pin(p) étant tous complets pour
les fonctions continues a développer sur 1l'intervalle [;1,+ﬂ . Le fait que
les fonctions Pé(u), P12+2(M) et Pig_z(p) stannulent aux extrémités de 1'in-
tervalle pourrait poser des difficultés de sommabilité en ces points. Mais ce
probléme sera évité puisque ces fonctions interviennent dans les développe-
ments de quantités justement nulles aux bornes 6 = 0 et w, comme le montrent

les expressions (I.16) en remarquant que 81(9) = 82(6) si €=0oum ,

// B - CALCUL THECORIQUE DES COEFFICIENTS //

Nous cherchons donc ici & déduire de la théorie de Mie les expres-
sions exactes de ces coefficients ﬁin [16], de fagon & pouvoir les calculer
o -

numériquement pour une étude ultérieure de 1l'équation de transfert.

Les relations (I.16) et (I.19) permettent d'établir pour ces coef-

ficients les relations de symétrie suivantes 3

1 1
Brove = Pomn
1 1
Prot0 = Poo-0
1 1
Biz-2 = Poso
(1.21) 1 !
Poo+0 = Pyo-0
S e L
Bizto = Brore = Pagmz = Poz-0
1 1 1 1
Bo+0 = Pyo—2 = Boosz T Biao

Y
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Il ne reste donc que six coefficients & exprimer, et l'on sait que
geuls gquatre d'entre eux seront linéairement indépendants., On remarquera
d'autre part que 1'équation de transfert domne, dans le cas qui nous inté-
resse du régime asymptotique, quatre équations intégro-différentielles dont
des combinaisons permettent de revenir aux parametres de Stokes, de signifi-
cation phyglque immédiate.Dans les équations concernant ces paramétres, ce ne
sont plus les ﬁmn eux-mémes qui apparaissent, mais six combinaisons lindaires

gu'on notera :

B 1 a1 1
B = Pioro T P00 ¢ 81 = Biono ~ Floo
1 1. .
(T.22) vy =Rigp * B+o o 5 g HBioup ~ Biop)t (1 =v/-1)
_ 1 , A
% TP TR 5 B TR R

Ce sont ces coefficients dont nous avons préféré établir les expres—
sions, Ils étaient mieux adaptds au probléme particulier envisagé et leur dé-
veloppement se révélait plus aisé., Ceci n'enléve rien & la généralité du tra-
vail, puisqu'on déduirait facilement, & partir des coefficients tabulés ici,

les coefficients Bin requis pour une étude plus générale.

3i nous comparons maintenant les expressions (1.16), (I.17) et

(I.22),nous obtenons :

oo

(1.23) Y B, P (r) = 2 (83 +SS)/u2K 2fﬁ(u) /oc?K
1411 272 T P17

1l

> f(u) / oK

]

(T.24) )} vy P;(H) = 2 (85, - 5,5, / oK
1=2

Il

(1.25 ma P(‘ = 2 (S8, +8.58 oK 2f6@ oK
1.25) 1£011M) S5y t8.5,) / )/

o

2 = 2.
(1.26) Z £ 1(u = 21(:-)231 - 3251) / o’ 2 £&u) / oK

il

Ces relations posent directement le probléme & résoudre pour les

gquatre séries de coefficients Bl’ Yir 6 et € . On verra plus loin comment

vos/ons
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déduire les coefficients g et g, non indépendants Nous avons déjd signalé
que les coefficients ﬁl’ qui interviennent seuls lorsqu'on néglige la pola=—
risation, avaient été calculés précédemment par Chu, Clarck et Churchill
12]. Notre méthode étent différente de la leur, les expressions finales ob-
tenues sont dissemblables, mais la comparaison des valeurs numériques de ces
ﬁl’ pour des mémes valeurs de o et de m, nous a fourni une précieuse vérifi-

cation numérigue.

I — Développements des quantités fﬁ(u)J fY(H), fé(u) et:f (W) en séries

de Pl("‘l‘) =

Rappelons gue les séries de Mie (ef. par exemple Van de Hulst [17]

sont le plus souvent données sous la forme :

(1.27) s, (81) = 1 HL( Am +3BT )
(1.28) Sp(01) = -1 JCam +3BH)

n=j

. ltangle 8' est le supplément de 1'angle de diffusion 8 ,

. les quantités complexes Ah et Bn’ fonctions de ¢, et m, et largement tabu~
1ées pour diverses valeurs de m et ¢ [18],s'expriment & partir de fonc-

tions de Bessel (Voir Appendice I ).

. enfin on a posé, avec v = cos8 '

=1
1l

P (v)

-3
|

= vEI() - (1=) BA(V)

ol Pﬁ(v) et Pﬁ(v) désignent, et désigneront par la suite, les dérivées pre-

midre et seconde par rapport & v des polyndmes P (v).
n

Développons dlabord en séries de polyndmes de Legendre Pn(v) les

cedfean
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quantités 81(9'), Sz(e’) et leurs quantités complexes conjuguées. On utili-

sera les relations de récurrence classiques :

(1.29) (1~%) 22(v) = 2 vEL(Y) - nlarl) B ()
(1.30) vPﬁ(v) =n Pn(v) + Pﬁy1(v)
(1.31) Pr(v) = (20-1) B, (v) + B} (V)
et la relation qui s'en déduit :

(n~1)/2
(1.32) pilv) = [ ) ) (en-4p~1) 2o 4 ()

p=0

le symbole Ex] , utilisé comme borne de sommation,désignant le plus grand

entier inférieur 3 x.

On aura donc

LYY

]
m, = pgs (2n~4p-1) Pn_zp_1(v)
v, = alwtt) B (v) = P2(v) = n° B (v) - B!_ (V)

5]

2
n Pn(v) ~ pZO (2n-4p-3) P pm2pe?

(v)

it

En substituant dans (I.28), on aura, aprés regroupement des polyndmes de

méme degré :

Sz(ev = =i nzg PnQ» [n An + (2nH) p;o (Bn+2p+1 - An+2p+2)] = =i nZo DnPn(v);
et
(1.34) . .

2 oo
s, (81) = # P B 2n-+1 A - B = 4 ¢ P (v
1( ) + nzg n(“>[ o5y + ( T ) pEO ( n+2p+1 n+2p+2)] + g;o o

corfons
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la seconde relation s'obtenant & partir de la premiére en permutant Ah et B

et en changeant le signe, pour passer de 82 a 81.

I1 reste alors & développer en séries de polyndmes P (v) les pro-
dults 3, SJ gul apparaissent dans les équations (1.23) & (1. 26). Aux cceffi-

cients prés, tous ces produits scont du type :

(1.35) (IEOX P (v) ) ( i@ v 2 (V) ) .

On sera toujours amené & utiliser la décomposition de Neumann :

n

(1.36) B (v) B (V)

i

z PmeZAv>bmﬂ%r pour m>n ,
r=0

avec
(I 37) b — 2m + 2n -~ 4r + 1 Hm_r HII—I' .
. m,n,r  2m + 2n - 2r + 1 ° = ’
m+n-T
ol
(1.38) Hs = SZS !2 = 1.3.5... (2s=1) = (2s)11 (factorielle double).
2°(st)

Simplement, le regroupement de la double série produit (1.35) peut s'effec—
tuer d'une infinité de facons.Nous avons choisi de poser, en suivant un tra-

vail similaire de Sekera [19]

© n
139 2= 31 L B0 B9 Prp(®) Poypsr (V)
Ce qui donune :

~ R =41 gi p=0
(1.40) p = [Xn—p Taap ¥ Fnip anﬁj (1+6op) 48 op T 0 s p0

coifvns
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(1.41) o= B Yoeon * Spit Yoepd

Développons alors dans (I.39) les produits Pin suivent (I.36). On aura apres

simplifications :

n
(I.42) 7 = I:L Z P, (V) a +M Y P, 0) e L a ]
n—O p=0 k=p n,k p,k P kep 2k n,k “p,kj|

ot 1'on a posé :

Hk+p Hk—p Hnrk

I+ 1
(1.43 S : b . =
) m Ty TT D,k N
(1.44) o  —fkt3 oy e g T
L Aamd y —_
nk = 2n+ 2k 13 Dk i

Soit enfin, aprés une permutation convenable des ordres de sommation dans la

série triple, le développement cherché :

(1.45) -3 BPOV)
k—O

avec

o k
(1.46) Py = ) ) ®n,k bp,k Ly

n=k p=

k
(1047) p2k+1 :z Z CI]_’K dp,k I\lp .
n=k p=0

I1 nous reste & repasser & l'langle de diffusion classique 6 (pour
cela il suffit de changer le signe des termes impairs), et 4 remplacer.par
leur valeur les coefficients Xn et Yn' Pour les diverses fonctions fx(p)7 ol

x =8, Y, Set €, on obtient les relations cherchées avec :

7
ooo/on-
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[- -]

(1.48)  £(u)

= 1 52
k=0
T () (gt o
x Aert)  (2n-2) 11 X
(1.49)  my = I mmactY gy L (vt (Ae-2p)ir (148 ) o
n=k p=0
T (g (e ;
x 4c43) | (en=21) 11 ) :
(1.50) ¥y = I Tomoes) Tonraera)iy L (Zerepr)it (2e-2p)nt Von

n=k p=0

oh, suivent 1l'indice x, on a

i1

(z.51) W = w2R(y_).R(D, )+i(p,_).1(D, J+R(o, ).R(e, )+1(o, ).1(0, )]

C
P n+p

kil

(r.52) WY =+2[R(p_).R(p, )+1(n, ).1(0, )-R(C ) R(c,, )-1(c,_).1(c, ]

i

(1.53) wgn -2 [R(Cn_p) .R(Dn+p)+I(Cn_p) (D, +p>+R(Cn+p) .R(Dn_p)+1(0n+p) .I(Dn_p)]

(1.54) ve, +2[I(Cn__p).R(Dn+p)+I(Cn+p).R(Dn_p)-R(Cn_p).I(Dn+p)—R(Cn+p).I(Dn__p)]

Les V;n se déduisent des wﬁn correspondant en changeant le signe de-
vant le crochet et en remplagant les indices (n+p) par (n+p+1), les indices
(n~p) restant inchangés. Enfin, dans ces expressions, R et I désignent les
parties réelle et imaginaire des quantités complexes Ck et Dk’ définies par

(1.33) et (I.34) en fonction des coefficients A et B de Mie, soit :

(1.55) ¢ = S B + (Z) ; (Ak+2p+1 - Bk+2p+2)
p=0

(1.56) D = S b + (2e1) ) (Bk+2p+1 - Ak+2p+2)
p=0

Les formules (I.48) & (I1.56) résolvent donc entiérement le problime
du développement pour les coefficients Bl et 61 introduits dans (1.23) et
(I.25). Pour expliciter les autres coeffieients, il reste & passer des poly-

A . 1 1
némes Pl(p) aux fonctions PZ(M) ou P+2i2(u).

corf oo
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‘ o 1 1
II - Développements de Pl(p) en séries de PQ(M) et P+2i2(p)

Nous établirons d'abord les développements inverses, plus simples,

1
de Pz(p) et Po4,

pements cherchés & 1l'aide des propriétés d'orthonormalité de ces fonctions

! (1) en polyndmes Pl(p), et reviendrons ensuite aux dévelop-

et polyndmes.

1) Cas de P;(p)

Puisque par définition :

10y 1-2)1 2\ o
(1o T = JEEEE (48 m

on a facilement, comme précédemment pour Tn, le développement :

[ve]

(1.58) P:é(p) = /%—;2—%%[—1(“1) py(w) + ] (41-89+2) Pl_2q(p)]

g=1

Lerivons dlautre part :

(1.59) P (W) = ) ¢<If> (k) -
1=2

Les relations d'orthogonalité donneront :
- par (1.59) :

+1 . : : +1 . . .
1 o )
P (1) 7o) du 7o WRw) ) @ =

-1 -1 p=2

i
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- par (I.58) :
/
+1

P2(p) P(u) du=0 sim>1 oum# 1-2g

2 /a1 A
) =Ty () (1e2) SR T t
1-2)1! .
" = 4V/ To)1 sin=1=-2q

(m)

D'oly, en substituant dans (1.59) leg valeuxrs de ¢ ? ainsi obtenues, le déve-

loppement :

| 1(1-1 | 1 | g 1+2p-2 !. 1+2 |
(160) 2y(1) = - | iy Ph) + § (amper) [HEEERLL ()

p=l

1
2) Cas de PZ-Z(“)

on a vu (équation (I.18) que :

‘ i 2 1+2 ‘ ‘
(z.61) P, (W) = (1) L [ (1) 2 u=1)2 ] ,

oM(142) 1 au
et s
‘ 2 1+2 ' '
1 (1+u) . 142 1-2

P () == [0 12 |

+24+2 21(1+2>! dpl+2
on & done ¢

1 1
(1'62) P+2+2(H') = P+2_2(—H)

et on se contentera de développer Piz_z(p) par exemple. Ramenons~nous d'abord

cer/enn
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% un développement en série de fonctions associées P;(p) et de leurs dérivées;

en dérivant deux fois par rapport & W la relation de Rodrigues :

-1

1' 2 (1-;;) 142 1-2
B - Ty o [ 22

icme

on aura ll'expression de la dérivée (1+2) dans (I.61); et avec la relation

de récurrence
(14%) "1<p>—m >-[1<1+1>-;-4-<—?; 7o) |
' =

on établit facilement :

(1.63) P, h) = Jg-g- [(ava) 21) +fﬁ-2—+% - 1(+1) 3 ()]
+

Passons ensuite & une expression en série de polyndémes de Legendre
et de leurs dérivées. Ici encore, avec les relations de récurrence (I.29) a
(1.31), ou leurs dérivdes, et la définition (1.57) de Pé(p), on mettra faci-

lement 1'équation (1.63) sous la forme :

(68) B0 = P [a()(Paee) 2y (e ) - 4(12+1_2> 2! ()

+ 4(1° +l+1)p. P (p) +12 I—‘"(p) + 124 P (p)]

Il reste & développer Pi(p), PE(p),\JPi(p) et pP;(p) en polynbmes de Legen-
dre. On a déjh par (I.32) :

LG-1)/2])
(1.65)  By(p) = 7 (2-4p-1) Pl_2p_1(p) .

=0

Avec la relation de récurrence (1.30), (1.65) donne :

vif e
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. [(1-2)/2]
(1.66) wRj(p) =21R () + 1 (2-4p3) By, ()
p=0

En dérivent (I,65) et en y remplagant les dérivées par leurs développements,

on a, aprés réarrangement

[(1-1)/2] SN EVE)
(1.67) P} (k) = ] (21-4p-1) P P) o S =] P(21—4-p+’|)(21—2p+1)Pl_2p(P~)
p=C p=

Enfin, en dérivant (I.66), il vient aprés réarrangement :

[(1-1)/2] '
(1.68) pej(w) = (21-4p~1) [(1-1) + p(21-2p~1)] Py ot ()
=0

Substituons alors dans (I.64) les relations (I.65) & (1.68); apres

réarrangements on obtient

(e9) o w0 = B [3F 0% 2y

(1-1) .
- L o2 () [35 (4) -1 () + 2]R, (W]
3=0

Et avec la relation de parité (I.62) :

(1.70) Pi2+2(}.t) é—l—ég—, [1 (1-1)2 P(p,)

(1-1) :
- (M 2 () [33 () -1 () + 2], (0)]
3=0

On passera aux développements inverses en posant :
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[+

(T.71) ()= ] P, 0 X(g)-
p=2

Comme préalsblement, en multipliant (I.71) par Piz +2(p) et (I1.70)

par Pm(p), puis en intégrant sur L51,+tl les deux membres de ces quantités,

on obtient les valeurs de ¥ 2 , ce qui donne :

(1.72) 2 (w) -——(ﬁ%g— (T

0

- 3 Piz o) (~1)12( 2141 )%%[Bm(mﬂ)-l(lﬂ)ﬁ],

1=(m+1)

et de méme :

‘ m( me=1 m |
(1.73) Pm(“) = (o) (mt2 P+2—2(“)

- °Z° p}r2+2(p) . 2{21# )%fg—% [3111(1}&1)-—1(1#1)4—%

1=(m+1)

IIT - Expressions finales des coefficients

Considérant comme donnés les coefficients An et Bn des séries de

. ) X %
Mie, on calculers les C_et D, par (1.55) et (1.56), puis les P &t Doy

% 1'aide des relations (I1.49) & (I.54).0n aura alors immédiatement :

B -2 _ =} @
(1.74) By = TK p
- =2~ §

Pour calculer'yl et €4 4 partir de ﬁ{ et pi , on substitue dans les

eorf e
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expressions de fY(p) et fe(p), le développement (1.60) de Pl(H) en Pé(p).

Apres réarrangement, on obtient, en identifiant aux équations (I.24) et

(1.26) :
(1.76) v, =207 e
(1.77) &y = o2 g

- [(1-2)/2] =

1(1~1 1-2) ! Y
(T41) (142) Pl G o ) Pk
. k=0
) (1_2 el
/ 1 1-1 /
1+2 p; + (4142) 1+2 ! Mok
L. e

I1 reste enfin & calculer les coefficients oq et Cl’ qui dépendent

lindeirement des précédents. Les relations de définition (I1.16) et (I.17)

donnent :

I Biowo Frppolw) =o

1=2

1

=2 o~ —
K (8, +8)(5 +5,)

S 1 N =2 v
) Pio-p P+2-2(“) =o K <°1 + S2>(°1 - 82)

1=2

Si on développe les seconds membres et qu'on les compare aux expres-

sions (I.23) et (I.25)

1

2 Y B
1=2
c 1

2 ) Bioos
1=2

des By et 6., on voit que :

1

P = T (8 ¢ s) B
1=0
P12_2(p) = 1 (p - &) P

1=0

Substituons dans les secondu membres les développements de P (p),

1
respectivement en P+2+2(H) et P+2 2(p), en 1dent1f1ant les termeu du méme or-

dre, on obtient sans difficulté les expressions de @+2+2 et 6 en fonction

T+2=2

des B et 61. Finalement, par somme et différence de ces coefficients suivant

ceioee



(I.22), on aura

,{ [1/2]
(1.78) ey = TRy By - e B 1 (0002 - st )Py,
j=1
[(1-1)/2]
+ 4(2141) %ﬁ% I L[-)? - 33(21-25-1) ] 81 o5
3=0
et ¢
[2/2]
(1.79) z, = ﬁlﬂ‘—%z—yal - 4(21+1) é—% ;o[(-1)2 - 3(23-1)(1-3)] 8,
=1
[(1-1)/2]
+ 4(2141) %-:8_: T [ (1) - 33(21-25-1)] Py 25
3=0
Les équations (I.49) & (I.56) et (I.74) & (I.79) solutionnent le
probléme.

// C - RESULTATS NUMERIQUES /7

I - Vérification des formules et résumé des résultats

Le calcul & la main de ces coefficients est évidemment inabordable

dés qu'on désire le répéter pour un assez grand nombre de valeurs du paramé-

cod/oes
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tre o, ou tout simplement lorsque o devient important; c'est le Laboratoire
de Calcul Numérique de Lille qui a réalisé la programmation des formules pré-
cédentes et en a assumé 1l'exploitation. D'autre part, bien que les coeffi~-
cients An et Bn des séries de Mie soient déja largement tabulés, il n'était
pas possible d'utiliser ces données comme base des calculs, en les introdui-
sant dans les expressions (1.55) et (1,56) des coefficients Ck et Dk; outre
que des erreurs de reproduction auraient été quasi-inévitables et que le
temps de frappe dlun aussi grand nombre de dannées devient vite plus long gque
leur temps de calcul, les pas sur ¢ et m rencontrés dans ces tables étaient
trop larges pour certaines de nos utilisations. Le programme de calcul a donc
été établi en reprenant dés le début le calcul des coefficients An et Bn'
Enfin, pour une plus grande généralité, on a envisagé le cas de particules
absorbantes et considéré leur indice m' comme éventuellement complexe, avec
n' = m+iy. Dans ce cas, des relations de récurrence permettant de calculer
les coefficients An et Bn’ et par suite les coefficients efficaces d'extinc-
tion totale et de diffusion pure, ont déjh été établies et exploitées [2@] ,
mais n'ayant pu prendre connaissance de ces publications, nous avons refait
le calcul; on trouvera en Appendice les formules de récurrence gue nous avons
obtenues et utilisées ainsi que les expressions des coefficients d'extinction

et de diffusion.

On a vérifié llexactitude de ces formules en les utilisant pour
calculer 3 la main les A.n et Bn et les coefficients efficaces, dans le cas
d'une particule de parametre oo = 1,3 et dfindice m' = 3,41 - 1,941, et en
comparant nos résultats & ceux cités par Van de Hulst ( E7:L Tableau 28,

page 277), extraits des tables de Lowan.

On a enfin vérifié les formules donnant les Cly s ﬁl, cee Gy Dans le
cas simple x = 2, m = 1,20 et y = 0, on a calculé & la main les valeurs numé-
rigues des A.n et Bn’ puis celles des Oy Bl’ ees et gy par les relations
(1.48) & (1.56) et (I.74) & (I.79). Ces valeurs étant reportées dans les ex—
pressions (I,23) & (I.26), on en déduit pour différentes valeurs de 6 les
valeurs des premiers membres (les polynémes et fonctions Pl(u) et Pé(p) étant
calculés par récurrence). Les Tables de Asley-Cobb [Zf] donnent par ailleurs
les valeurs des gquantités complexes S1(e) et 32(9) en fonction de ¢ pour ce

méme cas ¢ = 2 et m = 1,20. On en déduit les valeurs numériques des seconds

ao./»n.
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membres des expressions (I.23) & (I.26). A la précision des calculs, les ré-

sultats sont en parfait accord.

Le programme de calcul, ainsi testé, a été principalement exploité
pour les valeurs suivantes de o et m (On note entre parenthéses les pas (p)

sur les variables) :

19)m=1,33 3 y=0 : o=0,1.(0,1).20ete=20.(1).,100

cas des gouttes dleaun éclairées dans le spectre visible.

<

20)m=1,20 3 y=0 3 o=0,1.(0,1) .2 ;
cas des particules sphériques de latex ou de polystyréne en suspension dans

l'eau, et également éclairées dans le spectre visible.

20)m=1,212 ; y=-0,06 ;3 a=1.(0,1) 5ete="5. (1) . 10 ;
cas des gouttes dl'eau sous un rayomnement d'environ 10 p (fendtre infra-rouge
atmosphérique); cette dernidére série de coefficients intéressant dlautres tra-

vaux menés au Laboratoire.

En outre, pour quelques valeurs de o correspondant a des particules
monodispersées de latex, dont nous reparlerons dans la troisieme Partie, on a
étudié les varistions des coefficients avec celles des parties réelle et ima-

ginaire de 1'indice. On a pour cela tabulé les coefficients dans les cas sui-

vants
1) m = 1,20 ;
v =107 . 5007, 207 L 5,070 L 1072
« = 0,67. 0,75. 2. 2,2. 4,2, 4,6. 6,1. 6,7.
20) m = 1,14. (0,02). 1,26

y=03
1,8.1,%. 2,1. 3,9. 4,3. 5,8. 6,1. 6,4,

Q
i

Remarquons enfin que 1l'on a pu vérifier sur ces résultats :

- que pour m = 1,33; ¥y =03 oo = 1. (1). 63 6. (2). 105 10. (5). 30. les
coefficients gl sont en parfait accord avec ceux publiés par Clark, Chu

et Churchill [12].
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- et quta la limite, si o > O, les divers coefficients tendent bien vers les
valeurs théoriques correspondant & la diffusion Rayleigh. Dans ce cas, en
effet, les développements (I.23) & (I.26) sont tous limités & 1'ordre 2

avec
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IT - Allure générale des coefficients

En fin de chapitre, on trouvera gquelgues tableaux de resultats ras-
semblds & titre indicatif.De fagon générale, tous les développements conver-—
gent comme les géries de Mie, solt pour environ 2n + 2 termes. Ces coeffi-
cients convergent en effet comme les Wzn et Vzn, donc comme les coefficients
Ck et Dk’ eux-mémes équivalents aux Ak et Bk des séries de Mie. Pour donner
une idée de la facon dont €voluent ces coefficients, on a en outre traeé

quelques courbes représentatives.

1) Coefficients By

(e sont pour nous les coefficients les plus intéressants. Ils suffi-
sent en effet pour résoudre 1'équation (11) sans polarisation, qui donne une
excellente approximation du phénoméne réel dans le cas du régime asymptotique,
comme on le verra. Dl'autre part, dans une étude en diffusionprimaire, ces Bl
servent & calculer exactement la fonction de phase, donc 1l'intensité totale

diffusée, qui est la caractéristique la plus facilement observable.

a) Variagtion avec «

On a représenté figure (I.2) et figure (1.3), respectivement pour

coid oee
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les valeurs réelles 1,33 et 1,20 de 1'indice m, les variations des premiers
coefficients Bl pour o allant de O & 20. La figure (I.4) prolonge jusqu'i

® = 100 les courbes de quelques-uns de ces coefficients, pour m = 1,33; le

pas étant plus large sur cette derniére figure, on n'a pas reproduit les
1légdres oscillations qui se superposent aux oscillations d'ensemble, dlampli-
tude et de périodicité beaucoup plus grandes. Tes légéres oscillations appa-
raissent d'aillsurs d'autant moins marquées cue 1'indice est plus voisin de 1.
On a par ailleurs porté sur ces réseaux (courbes en pointillés), & une échelle
différente, les variations de la section efficace de diffusion K avec . Un a
bien des développements de plus en plus longs, au fur et & mesure que o crolt,
mais on constate que les coefficients tendent a se stabiliser vers une valeur
asymptotique, et que leurs oscillations dlensemble reproduisent trés sensi-
blement celles du coefficient K. La premiere remarque montre que pour des en—
sembles de particules, de dimensions grandes devant la longueur d'onde et
présentant une granulométrie assez dispersée, on aura une représentation va-
lable de 1'indicatrice de diffusion en prenant simplement les valeurs moyennes
des coefficients, tout-au-moing pour les premiers; et ces coefficients seront
done, jusqu'd un ordre élevé, indépendants des dimensions exactes des parti-
cules. La seconde constatation est & rapprocher du fait que les variations

du coefficient K sont trés amlogues, pour des indices différents mais réels,
lorsquion les étudie en fonction de la variable (m-1)o (cf. Van de Hulst [Fﬂ ).
11 suffirait donc probablement de tabuler les coefficients ﬁl pour des pas
assez larges de 1l'indice m; la détermination de ces coefficients pour un in-
dice donné se faisant alors par interpolation & partir des tables, & (1)

= cSt, plutdt quta o = cSt.

b) Variation svec 1

Pour des valeurs élevées de «, la longueur des développements en
polynbmes de Legendre rend trés lourde la résolution de 1'équation de trans-
fert; aussi certains auteurs cherchent-ils & substituer & cette représenta-—
tion de la fonction de phase des fonctions analytiques approchées, mais se
prétant mieux au calcul. En particulier dans un travail récent, Van de Hulst
et Irvine [2é] prennent pour p(e) une fonction approchée de forme elliptique,

donnée par le second membre de (I.79), en se basant sur le développement :

/
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(19) 1 (a) ube (;;) = AR5
/ 1=0 ' (1-aih+h2)5/2

qu'on déduit facilement, par dérivation, de la fonction génératrice des poly~-
némes de Legendre. Les auteurs fixent alors le coefficient h (n <1) en lui

donnant la valeur ¢

+1
. . 1 .
(1.80) n = 5 p(k) Hudp =

w2

ce qui revient & prendre, dans le développement approché (1.79), 1la valeur
exacte ﬁ1 pour le premier coefficient, et, pour les autres, la valeur appro—
chée (21+1)h1, Ce choix est évidemment logique, puisque la meilleure approxi-
mation en moyenne quadratique de la fonction de phase réelle, par un dévelop-
pement en polyndmes Pl(u), est domnée, & tout ordre 1, par les coefficients
exacts @1, Mais pour voir dans quelle mesure une telle détermination des
coefficients est susceptible de se rapprocher des coefficients réels, on a
tracé sur la figure (I.5), dans le cas de 1'indice 1,33 et pour quelques va-
leurs élevées de «, les valeurs des coefficients @1’ en fonction de l'ordre 1,
Les veleurs de o ont €té choisies & 1'aide de la figure (I.3) de fagon & cor-
respondre, soit & un maximum (« = 35, 45, 55 et 64), soit & un minimum

(o = 40, 59 et 78) des oscillations des coefficients. On constate que, dans
toute cette zone de dimensions, les développements des fonctions de phase de
tout milieu, obtenus par des moyennes de ces courbes, seront beaucoup plus
longs que le développement (1.79), qui ne variera pas, B 1étant sensiblement
constant quel que soit o, et dont la courbe en pointillés (a), sur la méme
figure, donne l'allure. En supposant donc que des fonctions de phase du type
(I.79) permettent une résolution rentable de 1'équation de transfert, il se-
rait sans doute souhaitable de se référer aux développements exacts pour mieux
ajuster le paramdtre h, afin que 1l'indicatrice approchée reste raisonnablement
voisine de 1'indicatrice réelle. A titre indicatif, on a porté sur la figure
(1.6), pour . = 45 (ce qui comstitue un cas moyen assez représentatif des dé-
veloppements rencontrés ici) les quantités log-rﬁi%Ty en fonction de 1
(courbe A). La droite (B) représentant —l.log(—1/h), tracée sur le méue fi-

gure, donne 1'allure du développement approché (I.79): on voit donc que 1'ap-

veiSeen
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proximation reste bomne jusqu'ad 1 = 4 ou 5 environ, mais devient beaucoup
trop faible au-~deld. En supposant que cela soit possible, sans que la mé-
thode de calcul perde tout intérét, il semble qu'on pourrait, en se basant
sur la courbe exacte, approcher assez bien le développement cherché par une

expression de la forme :

(1.81)  p(6) =k Po(6) + Py (0) 4ot P(6) + K nt(214) r, (o)
1=0

ol la constante h serait déterminée & partir de la pente de la droite (C),

sur la figure (1.6), et les constantes ky K.y .+ 5 k. ajustées de fagon a

o’ 5

obtenir

k, + (2i+1)k n' = p. ( (1=1256etp, exact)
ce qui permettrait de remplacer le développement réel par un développement
trés court complété par une fonction du type (I.79): ceci ntétant évidemment:

intéressant que si un développement du type (I.81) est également susceptible

de domner une résolution rentable de l'équation de transfert.

c) Variation avec y

On reparlera dans la troisiéme Partie de 1'influence de 1'absorp-—
tion sur le diagramme de diffusion, mais on peut noter ici qu'elle apparait
comme extrémement faible, et que les @l varient au plus de 2 ou 3 % lorsque

y passe de 0 & 10—2 (soit une variation énorme de la transmission du milieu).

2) Coefficients Yl et oy

On verra dans la seconde Partie que ces coefficients permettent,
avec les Bys la détermination compldte de la luminance diffuse polarisée, en
grande profondeur. De plus, dans des mesures de diffusion primaire, les coef-
ficients Y1 donnent la valeur de la composante polarisée rectilignement. On
a tracé, figure (1.7) pour 1'indice 1,33, et figure (1.8) pour 1tindice 1,2u

les variations de quelques—uns des coefficients Yi en fonction de «., Pour «

ceed ves
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tendant vers 0, le coefficisnt YZ tend vers la valeur —-/37?; quel que soit
1lt'indice, et sort des limites des réseaux. Jusque o = 4 ou 5, suivent 1'in-
dice, les allures des coefficients sont trés réguliéres, mais au-deld ils
présentent des oscilletions rapides, dont les amplitudes croissent avec m

et avec l'ordre des coefficients. On retrouve donc au niveau des Yi les tres
vives variations rencontrées au niveau des séries de Mie dans les études de
polarisation; toutefois, pour des produits polydispersés, on aurait a consi-
dérer des veleurs moyermes de ces courbes, qui semblent au contraire assez
stables. Quant aux cosfficients Oty ils sont trés vite sensiblement égaux aux
coefficients @

Ply el
que pour les faibles ordres ou les petites valeurs de o.

et 4 s comme le montre la figure (1.9), et n'en différent

3) Coefficients 8, g etz

Ces derniéres séries de coefficients ne présentent pas d'intérét
pour 1'étude du régime asymptotique. Ils n'interviendraient, en diffusion
multiple, que si 1l'on étudiait la luminance diffuse polarisée au voisinage
de la surface ou du fond de la couche; et, en diffusion primaire, que si
1'on éclairait le volume diffusant par de la lumidre polarisée elliptiquement,
On a porté sur la figure (I.9), pour m = 1,20 et o = 20, les quatre séries de

coefficients ﬁi’ 61, & et:gl er. fonction de 1l'ordre 1. On voit qu'au-~dessus

de 1 =10 ou 12 tous cis coefficients sont sensiblement confondus, ce qui
laisse d'ailleurs envisager d'éventuelles simplifications dans une étude
générale. L'équivalence des coefficients ﬁl et 61, pour o assez grand, est
normale; ils servent en effet & développer en polyndmes Pl(H) les quantités
(Ségg + §;S1) et (Szgé +—S1§;) qui seront voisines pour des grosses particules,

la polarisation devenant faible. Quant aux coefficients ¢ et ;L, les rela~

1
tions (I.78) et (I.79) montrent que, si 1 est grand, le terme d'ordre 1 tend

vers ﬁl ou 8 le terme sous le signe §  tendant vers O par (1-2)! / (l+2)! H

1’
ou, si 1'on prévere, pour 1 grand, les fonctions P12+2(H) tendent vers les
polyndmes Pl(p), comme le montrent les relations (I.69) et (I.70). Notons

enfin que les coefficientse dont on n'a donné aucune courbe représentative

19
du fait de leur inutilisé dans le présent travail, sont de l'ordre de gran—
deur des coefficients Yl’ mais en restent assez éloignés avec des variations

indépendantes (cf, tableaux suivents).
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= 1,76997

ext dife

1 Bl 61 oy Cl Y1 €y
0 1,00000 0,28253
1 2,68010 2,69173
2 3,8078) 3, 70647 h,5hkko 4,50379 =0,04581 ~0,00318
k! 4,20633 4 oou26 4,93573  L4,03477 ~0,01711 =0,06351
L L,2-437 4,21961 4L,35283  4,83071 ~0,03613 ~0,11088
5 3,69191 3,7270h L,22377 L, 2L28s ~0,n4175 ~0,16209
6 2,8767h 2,85522 3,34765  3,30h0L =0,03543 =0,201k1
T 1,88LL8 1,88917 2,23259  2,23229 -0,11098 -0 ,24525
8 0,99765 1,00914 1,23017  1,23106 ~0,17695 -0,15772
9 0,40825 0,41426 0,51337  0,51039 =0,15205 ~0,06956
10 0,13477 a ,12936 017G 0,15388 -0,07550 -0,018k0
11 0,03600 0,03152 0.04693  0,03838 -0,02561 -0,00341
12 0,00790 0,00618 0.01029  0,00743 =0,70650 «0,00047
13 0,001k5 n,00100 1,00188  0,00119 -0,00130 -0,00005
1L 0,00023 0,0001% n.00029  0,00016 =0,00022 ~0,00000
15 0,00003 0,00002 0,00004  0,00002 =0,00003 -0 ,00000

= 10 Kot = Faioe 3.60513
0 1,00000 0,93920
1 2,78107  2,78535
2 4,25857 4,2527k L, 60756  L,67577 «0,00775 0,02142
3 5,38684 5,37907 5,72046  5,72155 0,03680 -0,00L5L4
L 6,190L7 6,19613 6,54502 6,54771 0, 02467 -0,01378
5 €, ThLok 6,73346 7,03087  7,0235L 0,06662 =0,01217
6 7,0671h 7,0711h 7,35075  7,35256 0,07030 ~0,0LOLT
7 7,21001 7,21120 7,L5448  7,LL8L42 0,08910 -0,0L260
8 7,20067 7,10230 7,43385  7,42083 0,10857 =0,0653h
9 7,03633 7.,05280 7,2308Lk  7,2L836 0,11004 -0,08170
10 6,76591 6,75625 6,06817  6,94838 0,13728 =0,10045
11 6,35885 6,36566 6,53432  6,53351 n,13L8k ~0,13209
12 5,83355 5,35033 €,01528  6,01852 n,13010 -n,14383
13 5,23002 5,22057 5,38751 ,3J6477 0,16688 -0,15345
1k 4, k7923 L, Lolsl 4,6Lk500 L, 6LEBL 0,12278 «0,22757
15 3,60005 3,70833 3,82527 3992700 n,13125 ~0,22369
16 2,91582 2,91832 2,96084%  2,65336 0,13073 -0,2814k
17 1,92311 1,91935 2,03521 2,01713 0,05077 ~N,30669
18 1,11508 1,10272 1,71546 1,10L68 -0,02638 -0,23717
19 0,50771 n,50785 17,5551 0,55075 ~N,08532 =0,12739
20 n,20932 0,20552 0,23105  0,22509 -0,05321 -0,0L4L96
21 0,071k42 n,n6803 0,07979 0,07586 -0,02548 ~0,01337
22 0,02093 n,01964 0,02352  0,02166 ~0,00050 -0,00319
23 0,00537  0,00k85 0,00606  0,00536 -0,00290 -0,00063
2k 0,00123 0,00106 0,00138 0,00116 ~N,00076 -0,00010
25 0,00025 0,00021 0,00028  0,00023 -0,00017 -0,00001
26 0,00005 n,00n0k 0,00005  0,0000k =0,00003 ~0,00000
27 0,00001 0,00001 0,00001  0,00001 -0,00001 =0,00000-

Fahtyiee
[
)




TABLEAU _II

n=1,33 y=0
“oxt T Kaiee T 0209392
1 81 rSl aq & Yy €y
0 1,00000 0,25681
1 0,55355 1,52751
2 0,56005 0,h1056  3,03203  0,05773 -1,1%097 0,0N724
3 n,11572 0,04325  0,37662 0,08186 =0,20250 0,00013
L 0,71078 0,00248  0,02672 0,00k1k -0,"1674 0,00000
5 0,00058 0,00009  0,0M0121 00,0001k ~0,0"083 0,00000
6 0,00002 0,00000 00,0000k  0,00000 ~0,00003 0,00000
Kext = Faipr = 0071295
0 1,00000 0,94336
1 2,00016 1,9953%
2 1,56339 1,59031  3,59006  3,51161 =0, LETT7h -0,12431
3 0,67h0T n,766k2  1,5235k  1,45361 =0,51196 -0,13199
4 n,22215 n,10k30  n,481k0  0,32790 =0,2h641 -0,02223
5 n,0k725 n,03025  0,00347  0,0L6oL -0,05788 -0,00206
6 0,00671 0,00319  0,01218  0,00Lé5 -0,00838 ~0,00012
7 0,00N68 ",00025  0,0n114  0,00034 ~0,n0n8k 0,00000
8 0,00005 0,001 0,00008  1,00002 =0 ,00006 0,00000
K = o
3 Kot ™ Kqipe ™ 1575340
0 1,00000 n,96318
1 2,34960 2,37058
2 2,73826  2,7393L  L4,00853  L,01987  -n,08463  -0,03531
3 2,31458 2,31750  3,22386  3,19056 -0,03221 -0,26L42L4
L 1,39080 1,33750  2,11071 2,09523 ~N,18180 ~0,26907
5 0,55350 0,59012  0,87151  0,876LT =0,26051 =0,16370
6 0,17hk3 n,16k1L  n 28012  0,23609 -N,13236 =0,03381
T 0,0k012 0,03180  0,0634k0  0,nkk19 -0,03762  =0,00443
8 n,00692 0,00452  0,01062 n,.00607 ~0,00716 -0 ,00039
9 0,00092 n,00050  0,00137  0,00065 -0 ,00100 -0 ,00002
10 0,00010 0,00004  n,0001%  0,00006 -0,00011 -0,00100
11 0,00001 0,00000  0,00001  0,00000 -0 ,00001 =0,00000
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DEUXTEME PARTIE

ETUDE THEORIQUE

DU REGIME ASYMPTOTIQUE
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Ayant obtenu dans la premiére partie la matrice de phase d'une par—
ticule sphérique d'indice et de rayon connus, nous pouvons en déduire, tout-
au-moins en principe, la matrice_gﬂe) correspondant & un milieu constitué de
particules diffusantes sphériques. Supposant ce probléme résolu, nous envisa—

gerons maintenant la résolution de 1'équation de transfert elle-méme,

Nous avons vu que nous limitions notre étude au cas du régime asyup-
totique, atteint aux grandes profondeurs dans une couche plane-paralléle et
homogdne. L'équation matricielle & traiter est alors 1'équation (7) qui, pour
le régime asymptotique, présente deux simplifications supplémentaires. On a

en effet prévu depuis longtemps qu'en grande profondeur :

~ la lumiere directement transmise des sources doit devenir négligeable
devant la lumiére diffuse; ce qui se traduit dans (7) par la disparition du

tmmedetmmwﬁ&ﬂm1a1ﬂFﬁewmo;

- les diffusions successives ayant un caractére de plus en plus isotrope,
on doit tendre & la limite vers un régime ol la luminance a la symétirie de

révolution autour de la verticale; d'ou la disparition de la variable ¢ et

;[,( T;“"b) = 3('(,“) .

Ces conclusions intuitives se vérifient numériquement, puisque dans
une solution générale de 1'équation de transfert, on constate la prédominance
finale, lorsque T croit, d'un terme indépendant de 1'azimut et des sources.
Enfin Preisendorfer [23?]a donné une démonstration théorique de ces carac-—

teres simplifids du régime asymptotique.

Si nous introduisons donc dans 1'équation (7) ces deux hypotheses,

1'équation finale & traiter s'derit :

o--/.to
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2 /+1 |
/ / .B(H’¢;H',¢') .:,[,(T’P") dp.’ a8
Jo -

(1) s g(qy) o

ot 4w

équation matricielle dans laquelle nous prenons la représentation de Kuscer

pour la matrice luminance 5( T,p,) et la matrice de phase g(e) qui en résulte.

)
f} (H’,431, De fagon générale, O étant
0.9 / 1'angle de diffusion entre la direction
’/\\ d‘incidence,(p,',cb‘) et la direction de
'\ diffusion (u,$), on sait qu'on obtient le
'~;/ noyau P(u,¢3u', ¢') en appliquant succes-
g sivement sur I(T,u',$') puis sur
E( 8) I(r,p',d:'), respectivement, les nma-
trices de rotation ,.If,( x ') puis L(-—x )
Figure (I1.1) permettant de passer du plan méridien de

référence au plan de diffusion, et inver-

sement. On a donc :
(11.2)  P(u,¢su'y') = L(-x) P(6) L(x ")

Ltavantage de la représentation de KuScer est de donner une matrice de ro-

tation I( x) diagonale et trés simple :

X g 0 0

0 1 0 0
(11.3) L% =

0 0 1 0

0 0 0 e~2X

A pertir.de (II.Z), (I1.3) et (1.15), on obtient en effet pour les éléments
pmn(p., cb;p.',cb') du noyau la forme

(11.4) pmn(p., But,e') = pmn(cos 0 ) exp(-imx + in x ')

Si on suppose les éléments pmn(cos 0) développés en fonctions généralisées

e/ un
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de Legendre Pin(cose ), sous la forme (1.17), ces fonctions respectant le

théoréme d'addition :

s=+1 : .
B -imyx 1 +inx ' _ L\ o1 1 - 1
(1I1.5) @ Pl (cos0) e = I ()P F_(0) PL(11) exp [“(M'ﬂ
S=1
on obtient dans la matrice de phase (IICZ) la séparation des variables © et
¢ avec
. . - s=+1 .
(b, d57,01) = 3 T(-07 g (w) B (ur) exp s }
Pmn Mg P3H 7, = an s M sn M exp | 1sl¢~d
1=sup(lnl,|n]) s=-1 ' -
(11.6) soit :
. . S=+ ® . .
. a 1 1 1
pon(ieasnts 80) = T oxp [is(e-01) | § B B () B (k)
g=—® 1=sup( |m|, |n || 5| )

Substituons (II.2) avec (II.6) dans 1'équation de transfert (II.1); I(T,u')
ne dépendant pas de ¢ ', on effectue facilement 1'intégration sur ¢'. En re-

1 1 1 . .
marquant que Pmo(p) = Pm(p) = POm(p), il vient :

41

(B (g - %

(IL.7)  p—57 — Bluapt) Iz, p) ap

-1

ou les éléments de la matrice P(p,p‘) gtéerivent
L

o ? 11,y 1,
(11.8) 1 (wm') = | 2np P(u) P(u')

1=sup(|nl, [a])

Développons 1'équation matricielle (II.7) en quatre équations sca-

vofans
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laires. A partir de (I.14),on repasse facilement, par combinaisons linéaires,

aux équations intégro-différentielles donnant les parametres de Stokes. On

obtient,

, ' r ‘ "
w
(11.9) uﬂ%fﬂd(nu)--f L ooy Py /
1=0 J-1
, 7+
Iy P1<“)/
1=2 J
. . +
L dalry) 2ol % L
(I.10) 1 === Qlt 0) - T oo Po(H)
1=2 J-1
] /+1
1
SR A () /
1=2 -1
- o r—m /’+1
i) _ -9
(11.11) W = = U(t,0) - Loty B(W) /
| 1=2 J-1
1
® 1
- el P2(M)
1=2 -1
. ‘ . +1
V(nu) _ ! v /
(1T.12)  p #5020 = Vlr ) - Y & By(W)

L

- \ [+

e 1o ) /
1=2 -1

L

3 1'aide des définitions (I.22) des coefficients o a ;L:

Po(u') I(rpu') du

l ‘l | I{
P2(p ) Almut) du 1
A

Po(k) Qo)

Py (1) I(r,pt) dw}

Po(kt) U(Tut) g

Py (1) V(ght) ap

Py (1) V(gpt) dp

L) o o) ape |

P2(J~“) U( Hut) apt

Si 1'on néglige la polarisation pour calculer la luminance I(T,H), on assi-

mile la lumiere diffuse & de la lumiére naturelle,

et donc on annule Q, U et

V dans le systeme d'équations précédent. Il ne subsiste alors que la seule

équation, portant sur la luminance :

0../..0
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: -
. . o . +1 . . .
9T( T w //
(113) I gy o0 T n(e) [ 2 e T e
1=0 /L1
Le problime est de résoudre nmumériquement 1'équation (II.13) et le

systére (II.9) & (II.12), avec les valeurs des coefficients o, AT | corres-

1
pondant aux milieux étudiés, pour vérifier la validité de 1'approximation

donnée par (II.13) et pour tester les résultats expérimentaux.

// B — PRINCIPE DE RESOLUTION DES EQUATIONS DE TRAWSFERT EN PROFONDEUR //

I -~ Cas simplifié sans polarisstion.

On sait [3] que la solution générale de (IT.13) est de la forme :

-VT
(11.14) I{t,u) = glp) e ,
ce qui correspond & une extinction exponentielle de la luminance dont le dia-
gramme reste homothétique dans un déplacement gquelconque. Le facteur d'ex-—

tinction v est par ailleurs toujours inférieur a 1 [231. Si on substitue

cette sclution dans (11.13) ot on développe en outre g(p) sous la forme

(11.15) )= () g 2
1=0

il vient :



(T146)  (esv) e) =00 [ B g 7y ()
1=0

5i on multiplie (II.16) par PW(H) dM et qu'on intdgre les deux membres sur
il
W variant de - 1 & + 1, cn obtient pour les coefficients g la relation de

récurrence

(11_17) -V [(1+1) &1 41 + 1 g1_1] = [(21+1) - o ﬁ11 8y

Les coefficients Bl étant donnés, ainsi que le parametre Wo, ces relations
nous donnerons les g, en fonction de wo, des Bl, de 1l'inconnue v et de la
constante gy Par exemple. Le diagramme g (M) n'étant défini qu'id une cons-
tante multiplicative prés, on posers arbitrairement 8y = 1. Supposons alors
le développement de la fonction de phage p(6) limité 2 1'ordre L; 1'équation
(II.16) domne :

L

(11.18)  glu) = wo ]
1=0

[ VAY ’

soit, en intégrant cette relation sur u :

o AU AR

L
(I119) gy =1 =% Zﬁlgl/ T rpoy 4
1=0 1

Le probléeme est alors théoriquement résolu puisqu'on pourra tirer la
racine Vv (inférieure & 1) de 1'équation (11.19), ou les &) sont des polyndues
en v définis par (II.17) et les intégrales facilement calculables en fonction
de vj.connaissant alors Vv , on pourra calculer les & numériquement, et
donc g(p) par (II.18).
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II - Cas de la polarisation.

Cette méthode de calcul a été étendue au cas de la polarisation 5 .
On remarque tout d'abord que le systome d'équations (II.9) & (II.12) se adpare
en deux systemes indépendants de deux équations chacun, 1l'un portant sur
I(T,H) et Q(T,M), et 1'autre sur les caractéristiques U(T,H) et V(T,u) de la
partie polarisée. Nous nous intéresserons d'abord au systeme (I,Q), et posse-
rons & la solution pour U et V par une substitution convenable des inconnues

et coefficients.

Par analogie avec (II.13), posons :

VT -VT S
g(p) e =e )

1l

1(T,p) (21+1) & P (K)
1=0
(I1.20)

vt} (2141) By Pé(u)
1=0

h(p) V7

1l
0]

It

Q(T,p)

Substituons ces solutions dans (I1.9) et (II.10) ol on supposera les dévelop-

pements limités & ltordre L; il vient

A ‘ L L
vy g(w) = Yo 1 B g p(W)+ w L 7y on P (Y
1=0 1=2
(11.21)
L - L
(ewv) n(p) = w0 [ oogm BR(W 4+ % I v e B®)
1=2 1=2

En opérant exactement comme dans le cas précédent, on établit sans difficulté

la double relation de récurrence :

coef s
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—\)L <1+1) gl+1 + 1 gl_1

It

S

[(21+1) - unﬁl] g - woy b,

(11.22)

It

s s v |
-v[\\/(1+3)(1-1) by g ¥ \/(1+2)(1-2) hl_1:} {(ZH U b, - wovy, &,
En posant encore gy = 1, par exemple, on tirera de ces relations les g et
hl sous forme de polyndmes en V et h2, ce dernier coefficient représentant.
ici une nouvelle inconnue. Les équations donnant v et h2, et par suite g (p)
et h(p), s'établissent également comme plus haut. On obtiendra dtabord, &

partir de (II.21) :

L P (k)
(11.23) glp) = wo ) (ﬁl & *Y; hl) (1+puv)
1=0
ol Yo et Y4 sont nuls; et :
» L l(u)
(11.24) n(Q) = w ] (061 *tY1 gl Z1+p\)

1=2

Et en intégrant sur u, directement 1'équation.(IL.23), et 1'équation (II.24)

aprés multiplication de chaque membre par Pg(p,), on obtient :

L /-H
P (u)

, o, _Wwo / [

(11.25) gy =1 =73 ) <Bl g Ty hl) / (1 +uv) i
1=0 J=1
+ 2 1

(11.26) =& < N R o) 7o) aH

: ) > 1M Y & (T4 pv) ’

équations qui définissent vet h

5 De fagon tout-a~fait similaire, en posant :



- 42 -

oAt ot b '
Ur,p) = jp) =e L (2141) 4 Pé(p)
1=2
(11.27)
' _XT ' X S ‘
V(t) = e k(p) =e I (2141) x P ()
1=0
on aurait & résocudre les équations @
N 2 P (u)
(11.28) k(u) = Yo (6 k +e€, 3 ) 17:::i7
1=0
g
(11.29)  Jw) = wo | (g j; -€; ¥ ) Tow
1=2
U)O L ' +1 P (“)
(11.30) &k, =—3 [ (6 k +e, 4 ) T——HM dy
1=0 =1

o, L P (u) P2 )
(11.31) by =% ) (Cljl €k ) Z1+xp5 s
1=2 =1

cu les jl et ki seralent obtenus & partir des relations de récurrence :

- x[(m) kg +1 k1_1:l

(11.32)

-2 E/Z1+3)(1-1) g ¥ \(1+2)(1-2) 31_1]= {(21+1) - wor }31 twoe, k

It

[(21+1) -w_ 8, Jkl —wo €, ]

Les équations (II.22) & (I1I.26) et (II.28 & (II.32) solutionnent
théoriquement le probléme, dans le cas de la polarisation. On remarque sim-
plement que la séparation des équations pour I et Q d'une part, et pour U et

V de l'autre entraine, a priori, une indétermination, puisque la constante

000/.-.
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multiplicative du régime étant fixée par le choix de gy On ne connait pas ko.
En fait le probléme est sans intérét, le régime asymptotique ne permettant
qu'une polarisation rectiligne, avec U et V nuls. Si en effet on considere

4 le rayonnement diffus en propagation dans la

(P:¢> direction (p,%), 1'état de polarisation le

plus général de la vibration polarisée est
> -
elliptique; dans le systeme d'axes 1 et r ra-

N
N\

~3
gy
8 \ menés au plan méridien de référence, on aurz
j donc :
*—/i‘\\ ‘ /’I
¢ Ly Q=1_cos 23 cos 2X
J P
/,/‘/ U= Ip cos 2B sin 2%
K V=1 sin 2B
b
//’\-
\\ /Wii7~\l\//4 la quantité Ip représentant 1'intensité pola-
. fg?,//’j risde, soit
/ N \X/ i 1
[ N Sk I =@+ D)2,
e X 1Y
/ "’/ X Ve . rd - -
N\ La symétrie de révolution du probleme montre
que les axes de 1l‘'ellipse ne peuvent &tre que
> -
Figure (II.2) confondus avec les axes 1 et r, soit :

X=0 ou 7/2.
Donc, en profondeur, U tend vers 0, et puisque U et V décroissent simultané-

A
T , Vtend également vers 0, il ne subsiste qu'une polerisation

ment en e
rectiligne, la vibration polarisée étent portée par 1l'un des axes T ou r.
On se contentera donc par la suite d!'étudier les quanitités I(T,p), luminance

totale, et Q( T,u), luminance du rayonnement polarisé.
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/ C ~ METHODE NUMERIQUE //

Les méthodes classiques de résolution, exposées ci-dessus, sont
trég vite pénibles dés que L devient important. Outre le grand nombre deg
coefficients dans les équations (II.25) et (11.26), les intégrales de la

forme :

i | 4
[T e / Zm P1< )
_1 i1+uv dp ou /4 Z1+uv5 dpt ?
. A

font apparaitre des termes en Log [(1—\)) / (H\)):} qui compliquent 1llextrac—
tion de la racine v . On a donc préféré déterminer le coefficient dlextinc-
ticav en utilisant le fait que les développements de h(M) et g(u) convergent,
si vest la racine correspondant au paramétre We envisagé, mais divergent au
contraire tres vite siv s'écarte de la valeur exacte. I1 suffit, pour s'en
randre compte, de remarquer que les &) et hl s'obtiennent, & partir de leurs
reiations de récurrence, par différence de termes de plus en plus &levés

guand 1 augmente, et dépendant fortement de wo. La détermination du coeffi-

cient d'extinction Va donc été faite de la facon suivante.

On établit facilement, & partir des relations de récurrence (II.22)

gue les coefficients &, et hl sont de la forme :

/2] (1), @

(11.53) & 7 Z - \)l—gm
m=0
R/20401) 4 )
e 2
(11.34) hy = Y -
m=0 v

olt les coefficients a(i), b(;;), d(;> et f(rt) répondent aux relations de ré-

currence lides :

o‘./oot
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A

H

(11.369
|

-5 -

uﬂ>aﬁ”>+1aﬁj> =-}mﬂ)—meJ?+wwlﬁy
¢(§1%§Zii?3 d<;+1) +  JO52) (=) d(;:l) - - (21A) - mOQQJd(i)+ oy, a(;)
() w57 el = - (2141) - oy oy, 1)
Ja3)(a-1) f(;+1) + (f(12) (1-2) f(i:}> = - :K21+1) - w0qi}f(i)+ wryy b(i)
avec :
a(i), b<i), d(i) et f(i> =0sim <0oum?> [1/21
(11.37)
d(g) _ b(8) _ f(8) _ f(g> _ f(§> -0, a(g) _ f(f) .
les dernidres relations exprimant que l'on a g =1 et hy =h, = 0.

Etant donné les coefficients o) 5 ﬁl et Yy, On déterminera alors

facilement les a(i>, b(;), d(i> et f(i). Pour en déduire v et h., posons que

29
gy et hl tendent vers O simultanément lorsque 1 croft, et écrivons par exem-—

=0 avec Lo o + 1

gui est l'ordre de convergence des séries de coefficients. On tirera aussitst
de (II.33) et (IT.34) :

L (o1) L
2m (2L v 2n (21n)
Z\) am LV dm
_ =0 _ m=0
(11.38) h, =7 = ==
) S b(2L) Ty f(EL)
m m
m=0 m=0

ol v est la racine unique positive et inférieure & { de 1'équation :
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TR AP B e s
S 2m (2L am (2L) | 2m . (2L 2m . (2L) | _
(11.)} 2\) am Z\) fm - Z\) bm Z\) d_m =0
m=0 m=0 J m=0 =

L'extraction de la racine V dans 1'équetion (II.39) ne présente pas
de difficulté particuliere, sur machine & calculer. L'équation est beaucoup
plus 1égdre que celle tirée de (I1.25) et (11.26), puisqu'on ne tient plus
compte que des deux derniers coefficients &o1, et h.. au lieu de les considé-

2L
rer tous, et que les termes en logarithmes disparaissent.

On teste facilement la précision des racines ainsi obtenues en
comparant les résultats correspondant & différentes valeurs de L. On constate
une convergence trés rapide, et on obtient généralement v 2 10-8 prés avec
2L = 12. La convergence est d'autant plus longue que U est plus faible, mais
dépend tres peu de 1l'importance des développements des %oy Bl et Yl. On a
d'autre part comparé la racine, ainsi obtenue, & celle déduite des équations

classigues (I1.25) et (II.26); 1'accord est excellent.

Enfin, on obtient d'une fagon analogue A et j2, en fonction de kO

et des coefficients 81 €7 et y3 on vérifie bien numériquement que l'on a

v < A
Dans le cas olt on néglige la polarisation, les relations précédentes
se simplifient considérablement. I1 suffit d'annuler, dans les expressions

établies pour I et Q, les coefficients o Yl et h2, de sorte qu'il ne reste

gqu'a résoudre 3

(1I.40) 8y, = a'

(1)

ol 1l'on calcule les a o 4 partir de :

1

(1T.41)  (141) a(iﬂ) +1 a%j) - = 1 {2) - wo (31} a(i)

=

RN
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(0)

avec a 0 =1 et a

(1)

L =0sim<Ooun >|3/2] .

Enfin, de facon générale, une fois la racine VvV extraite, et éven-
tuelliement h2 déterminé, on les remplace par leurs valeurs dans les relations
de récurrence (I1.22) ou (I1.17), et on calcule numériquement les g et h..

1 1
Diol les quantités

2L .
i) = L (2a4) g B (1) VT
1=0
(I1.42) : 2L .
alt,w) = ) (214) by P;(H) e T
1=2
o 1'on détermine les valeurs numériques des polynfues Pl(p) et des

fonctions Pé(u), pouxr les angles désirés, a partir de leurs relations de

récurrence,

Ici encore, le programme du Calcul Numérigue des caractéristiques
v, g(n) et n(n) du flux diffus asymptotique, a été &tabli par le Labora-
toire de Calcul Numérique de Lille. Nous donnons ci-dessous quelques exem-

ples de résultats, et les conclusions que 1'on peut en tirer,

// D ~ RESULTATS NUHERIQUES ;//

On donnera dans la quatricéme partie, en méme temps que les résul-~
tats expérimentaux, les résultats théoriques obtenus a partir du programme

précédent, dans le cas des développements correspondant aux produits réels

vorSons
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emplovés dans les expériences. lais on a également utilisé le programme pour
étudier systématiquement les caractéristiques du régime asymptotique et 1'in-
fluence de la polarisation, en prenant des mstrices de phase arbitraires,
correspondant a des particules monodispersées, d'indice 1,20 et de paramd-

tre o« varisnt de O & 8 par pas de 1.

I - Coefficient dtextinetion

1 ) Allure générale

Le réseau de courbes de la figure (II.3) représente, pour les va-
leurs congidérées du parametre o, les variations du coefficient d'extinction

Vavec W .
o]

Cuelle que soit la matrice de phase, on a toujours :

.ol w, = 1, v=20; cas d'un milieu "conservatif", dépourvu d'sbsorption
(b=0) dans lequel 1la luminance diffuse tend vers un régime isotrope et ne
décroissant plus en - profondeur (e VT - 1),

. si wo =0, VvV =1; cas d'un milieu non diffusant (k:O) pour lequel 1'ex-

. . . N 4 ~VT -bh
tinction est uniquement due & 1'asbsorption (e =g b )

Les courbes v = f( wo, o) passent donc toutes par deux points ex-
trémes fixes avec une décroissance trés rapide au voisinage de wo = 1. Mais
elles restent en outre localisées dans la région v > (1 - wo); le cas 1li-
mite V = (i - W), avec k £ 0, correspondrait en effet & une décroissance
de la luminance en e-bh} Une extinction uwniquement due & 1l'absorption, en
dépit d'un coefficient de diffusion non nul, ne s'observerait que dans le
cas limitc ou la fonction de phase serait une fonction de Dirac, et ol toute
la diffusion se ferait dans la seule direction avant. On constate bien que
les courbes se rapprochent d'autant plus de cette allure limite gque les par—
ticules sont plus grosses et que leur diffusion se réduit davantage aux di-~

rections voisines de la direction dtincidence.

On constate dl'autre part, & wo donné, une assez brusque variation

de v lorsque o passe de 1 & 2. Cette discontinuité se retrouve sur le dia-

oo/
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gramme de diffusion g(i) et sur le taux de polarisation; elle met en évidence
une différence de comportement assez nette des particules, lorsqu'on quitte
la réeion des faibles o, ou la théorie de Rayleigh-Gans est applicable, pour
la région ol la théorie de liie est indispensable; la limite entre ces doux
domeines peut se situer aux valeurs de o telles que 91 devienne supérieur o
ﬁ?, ctest-h-dire sensiblement, lorsque le terme dipolaire perd sa prédomi--

nance dans le mode de diffusion.

Enfin, pour les valeurs élevées de «, le coefficient dlextinction
Vv semble au contraire devenir stationnzire et ne plus dépendre des dimen-—
sions exactes des particules.

2 ) Influence de 1la polarisation

On a également calculé les valeurs de v en nézligeant la polari-
sation et en procédant comme indiqué plus haut. I1 apparzit que le coeffi-
clent d'extinction ainsi obtenu est systématiquement plus grand que le cosf-
ficient exact, mais s'en écarte de fagon négligeable. La comparaison des
deux métnodes avait déja €14 faite dans le cas de la diffusion Rayleich [24}
ltapproximation faite en négligeant la polarisation se révele dlautant
meilleure que o est plus grand. On a représenté sur la figure (II.4) 1'er~
reur relative Av / v ainsi commise. A o donné cette erreur est maximum aux
environs de wo = 0,800, mais on voit que, horé du demaine des trés petites
particules, elle devient tout-a-fait nasligeable. Pour o > 4, on a déja

v /v <1074,

% ) Influence du développement de la fonction de vhase

Pour un wo et une fonction de phase donnés, la valeur de v appe-
rait comme dépendant essentiellement des valeurs des tous premiers coeffi-
cients @1 de 1'indicatrice, et d'eux seuls., On vient de voir gue les coeffi-

cients o et Yl n'intervenaient que trés faiblement. De plus, lorsqu'on cal-

cule Ven faisant gZL

coefficients Bl, on constate que la convergence de V vers sa valeur exacte

= 0, donc en ne tenant compte que des 2L premiers

est extrémement rapide, et sauf pour les tres faibles valeurs de wo

( wo < 0,100 ou 0,200), on obtient v avec trois décimales exactes pour une

ved/ons
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approximation d'ordre 4 ou 6 (par gy ou gy = 0).
Cette remarque montre d'abord que, en ce qui concerne ftout-au-moing
le régzime asymptotique, la meilleure approximation du phénoméne exact est ob-
tenue lorsqu'on réalise, avec la fonction de phase utilisée, 1o meilleuxe
approximation en moyenne quadratique de 1a fonction de phase réelle; clest-
a-dire,si 1'on choisit de représenter p( 6 ) par des polynomes de Legendre,
lorsqu'on prend les coefficients Bl exacts. 51 donc on désire alléger les
calculs numériques en raccourcissant le développement de la fonction de
phase, tout en conservant la représentation en Pl(p), il semble inutile de
chercher & adapter les coefficients des polyndmes pour respecter, par exem--
ple, le rapport diffusion avant sur diffusion arriére, et le plus avantegeux
egt sans doute de conserver les coefficients exacts, en limitant simplement

1'ordre du développement.

L'influence prépondérante des premiers coefficients Ql sur la ve-
leur de v présentera d'autre part une simplification importante si 1'on étu-
die le transfert, en profondeur, dans un milieu présentant des bandes d'ab-
sorption mais ol la diffusion est due & des particules relativement grosses.,
En effet, 1o courbe Vv = f(w o) sera alors indépendante de lo lonsueur d'onde,
puisque les premiers ﬁl gont pratiquement indépendants de o, et il suffira
de calculer pour chague longueur d'onde les coefficients de diffusion et
d'abserption, et donc wo, pour connaitre le coefficient d'extinction a

cette longsueur d'onde, & partir de la courbe vV = £ wo).

II - Diagramme de la luminance diffuse

1) Allure générale

Pour une indicatrice donnde, le diasramme g(i) se déforme résulid--
rement lorsque ® o varie. La figure (11.5) donne, dans le cas de o = 3,
quelques-uns de ces diagrammes, arbitrairement romenés & une méme valeur pour
la direction 0 =7 (maximum de 1a 1uminance)o Pour wo =1, on aurait une
luminance isotrope avec H(H) = 1; le diagramme présente ensuite une aniso-

tropie qui augmente avec 1l'importance de 1'absorption.

it e
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On peut également comparer, & un méme wo, les diasgrammes corres-
pondant & diverses dimensions de particules, Les figures (II.6> et (II.?)
donnent ces comparaisons, respectivement pour wo = 0,750 et wo = 0,550,
On constate que la forme du diagramme est nettement différente pour les trés
faibles dimensions de particules, mais la dissymétrie des courbes reste zlo-
balement lide & celle des fonctions de phase, et crolt avec les dimensions
des particules.

2 ) Influence de la polarisation

Comme pour Vv, on a calculé égelement les diagrammes de luminance
diffuse en ne tenant pas compte de la polarisavion. On constate encore que
cette approximation est cxcellente et s'approche du résultat exact avec une
précision trés supérieure a la précision habituelle des mesures de luminance,
saul pour les tres petites valeurs de (o < 2) ou pour des taux d'absorption
trés élevés ( w o < 0,100 ou 0,200). Les figures (I1.8) et (II.9) représen—
tent, en fonction de 1ltangle, 1t'écart relatif Ag(u) / g(u)7 obtenu avec la
néthode sapprochée, la comparaison étant faite sur les diagrammes normalisés
(go = 1). Sur la figure (II.S), les courbes correspondent toutes au méme

ug (U)o = 0,550) et & diverses valeurs de o, L'écart ne dépasse pas 10 %
dang les cas les plus défavorables, et devient népligeable pour o > 2. Sur
1n fisure (11.9) on 2 portd les dcarts pour une valeur fixe de « (e = 3>9 le
parametre étant wo° L'erreur avgmente un peu nvec l'absorption, mais reste
principalement localisée su voisinage de 6 = 0°, ol la luminance est mini-
mui, ce qui réduit encore 1'importance de cette erreur pour un calcul de

flux, pur exemple.

I1I - Taux de polarisation

Récapitulons enfin les résultats obtenus pour la composente pola-
rigsde de la luminance diffuse. Plutdt que lt'intensité polarisée elle-méme,
on a préféré calculer le taux de polarisation, QGT,M)/I(Tgx) = n(p) /1), qui
reste toujours du méme ordre de grandeur ¢t se préte mieux aux comparaisons.
A titre. d'exemple, les fipures (II.10) et (II.11) montrent les variations de

n(p)/e(n), en fonction de 6, la premidre, pour divers o et pour le méme W

Y



wo = 0,550, la seconde, pour divers wo et pour le mlue o = 5. Le dépouil-
lement des résultats met en évidence quelques lols générales auxquelles le

Z

taux de polarisation satisfait, tout-au-moins dans ls zone des « étudide.

. De facon quasi générale, la composante rectiligne polarisée est
horizontale (soit h(p) <0, ou Ir > Il). On observe toutefois, pour les va-
leurs 7 et 8 de oo un changement du plan de polarisation et ltexistence de

faibles polarisations verticales pour le rayonnement descendant.

. Pour une matrice de diffusiorn donnée, le taux de polarisation, nul
en milieu conservatif, aucmente régulisrement avec 1l'absorption, son diagramme

en fonction de 1l'angle considéré, sardant sensiblement la méme forme.

. Le maximum du taux de polarisation, localisé & m /2 en diffusion
Rayleigh, est ensuite systématiquement décalé vers les angles plus faibles
(directions du rayomnement montant). La position de ce meximum varie par

ailleurs légerement avec w o, bour wn milieu donné,

. Enfin, pour un méme w s 1'importance et le diagramme du taux de
polarisation varient d'asbord assez vite, lorsque o passe de O & 3, mais sem-
blent ensuite se stabiliser et évoluer continuement et lentement, maleré les

oscillations des Yy

En conclusion, néslicer les phénoménes de polarisation dans le
caleul de la luminence totale apparait ici comme une excellente approxime-—
tion, bien que le taux de polarisation du rayomnement diffus soit important.
La simplification ntaffecte pratiquement pas la valeur de Vv et ne perturbe
sensiblement le diagramme g(u) que pour les directions ascendantes, ol la
luninance est minimum, On cobtient donc avec une trés bonne préecision les
caractéristiques énergétiques essentielles du transfert, c'est-a-dire le
coefficient d'extinction et le flux énergétique. La validité de cette appro-
ximation, et les difficultés expérinmentales soulevées d'autre part paxr des
mesures de polarisation, font qu'en s'est contenté, dans une premiere appro-

che du probldme, de mesures portant sur la luminance totale. I1 n'en reste

VAT
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pas moins qu'une étude expérimentale et théorique du tasux de polarisation,
pour lui-méme, est & poursuivre; et en particulier, il sersit intéressant
dtétudier les veriations du plan de polarisation, pour des valeurs de «
becucoup plus grandes, ce qui nécessiterait une transformation du programme
de calcul numérique, la lonsueur des développements alors rencontrés pré-
sentant de nouvelles difficultés, en dépit de la convergence relativement

ravide des résultats.

e 0 s
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//WA -~ INTRODUCTION //

Etant dommé un milieu diffusant réel constitué de particules sphé-
riques, celles-ci sont en général de dimensions variables, et présentent une
distribution statistique autour d'un diamétre moyen. Il suffit done, en prin-
cipe, de déterminer cette distribution, ou granulométrie, et de connaitre
1'indice de la matiére dont sont constituédes les particules, pour pouvoir
calculer la matrice de phase du milieu, en utilisant les résultats établis
dans la premiére partie. On a vu ensuite, dans la deuxiéme partie, comment
en déduire les caractéristiques du régime asymptotique. Mais nous allons voir
que la connaissance de la granulométrie du milieu, bien que constituant une
donnée précieuse, ne peut permettre dl'établir avec précision la matrice de

phase que dans des conditions idéales.

Le milieu étudié est réalisé par une mise en suspension des parti-
cules diffusantes dans l'eau; pour éviter alors les phénomenes de décanta-
tion, on est limité & des particules petites, de l'ordre de quelques di-
xiémes de micron de diamétre., D'autre part, pour des raisons évidentes de
facilité d'éclairage du milieu et de détection de la lumidre diffusée, on
travaille dans le spectre visible. Ce choix de longueurs d'ondes et de di~-
mensions entraine que les paramétres o caractérisant nos dispersions seront
compris environ entre 1 et 10, clegt-a~dire dans une zone ol les coefficients
de;g(e ) varient vite. Par ailleurs, pour d'aussi faibles dimensiocns des par—
ticules, 1l'établissement de la granulométrie ne peut se faire qu'au moyen de
photographies par microscope électronique; on reviendre sur les difficultés
de cette méthode d'investigation, mais disons que sa précision est limitée
et que le comportement des particules sous le faisceau d'électrons pose a
priori des problemes de stabilité [25] . On voit que l'établissement de
E& 6 ) suivant la méthode logiquement préconisée plus haut présente de sé-

rieuses causes d‘'indétermination. De plus, comme nous utilisons dans notre

voifoen
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étude du régime asymptotique des colorants, ajoutés aux suspensions diffu-
santes pour en faire varier 1'absorption, il risque de se produire entre les
produits mélangés des réactions, susceptibles de modifier la matrice de pha-
se., Enfin, on sait [?6] que des suspensions comme celles que nous utilisons
présentent toujours une légere tendance & 1'agglomération; mais 1'étude de
la probabilité de rencontres des doublets, triplets ... de particules n'est
réalisable que sur des sphéres observables au microscope ordinaire, et de
toute fagon, on voit mal quelles matricesde phase et quels coefficients de

diffusion attribuer, en théorie, a ces agglomérats.

Ces remarques montrent qu'il nous était nécessaire de pouvoir dé-
terminer expérimentalement la matrice de phase du milieu étudié, pour contré-
ler la validité des calculs basés sur la granulométrie, tester 1'influence
possible de 1'addition de colorants et vérifier la stabilité des produits
dans le temps. On a donc essayé de mettre au point une méthode de mesure nous
donnant directement les caractéristiques de diffusion primaire du milieu, tel
qu'il se présentait dans les manipulations. On ne s'est d'ailleurs intéressé
gqu'a la partie de‘gﬁ 0) régissant 1l'intensité totale diffusée, c'est—a~dire
& la fonction de phase p(8 ), suffisante pour rendre compte des phénomenes
de transfert asymptotique, avec une trés bonne précision (voir deuxidme

partie).

On remarquera que ce qu'on se propose revient a vérifier la théo-
rie de Mie sur 1'ensemble du diagramme p(e ), pour des valeurs de o allant
de 1 & 10 environ. Cette vérification présente des difficultés certaines, et
& notre connaissance, n'a jusqu'd présent pas encore été faite. Des mesures
de ce type sont courantes en chimie des macro-molécules lé7] ; mais 11 s'agit
alors de particules extrémement petites (o < 1) pour lesquelles la fonction
p(e ), calculable par 1'approximation de Rayleigh-Gans, est peu dissymétrique.
Dans la zone ol nous opérons les mesures sont moins nombreuses et moins

concluantes. Nous en reparlerons plus loin dans la discussion.

Définissons maintensnt les grandeurs quenous utiliserons pour ca-
ractériser les suspensions étudides. Avec les notations définies dans la
premiere partie, nous écrirons que, sous un faisceau incident parallile,

d'éclairement EO, un élément de volume dv diffuse, dans une direction faisant
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llangle 6 avec la direction d'incidence, l'intensité énergétique :

P _ k dv o
(111.1) (o) = 4 n(6) B

La fonction de phase p( 9) est alors normalisde avec :

o /‘“+1
(111.2) / p(6) sin &8 a6 a¢ =47
Jo /-
soit
(111.3) B = 1

si on développe p(8 ) sous la forme :

[-

(111.4) p(e) = 7§ By By (cos® ) .
1=0

Nous supposerons toujours, par la suite, que les ondes diffusées
par les différentes particules sont incohérentes, les particules étant ré-
perties au hasard et & des distances réciproques largement supérieures a
leurs dimensions. L'intensité détectée est alors la somme des intensités

diffusées par chacune des particules.

5i le milieu contient, par unité de volume, N particules sphériques
monodispersées, de méme rayon r, dtindice m et de section efficace de diffu~
sion K(m,r,)), le coefficient de diffusion k, dans (III.1), stéerit s

(1I1.5) k=N pr° E(mr, )

et la fonction de phase p( 6) est celle des particules considérées :

(111.6) ple) = E B l(m,r,x) Pl(cos 6) .
1=0
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Plus généralement, les particules, toujours supposées sphériques,
gseront polydispersées. Soit N(r)dr le nombre de particules de rayon compris
entre r et r+dr, contenues dans 1'unité de volume de la suspension. La
fonction N(r) définit, & une comstante prés, la granulométrie du milieu. La

densité en particules est :

=
/

(111.7) N= [ n(r)ar .
0

En 1l'absence de relations de phase, 1'intensité diffusée dans la direction ¢
par un élément de volume dv est ici ¢

-~

dv EO ® o )
(111.8) 3(e) = T nr K(m,r,2) Mx){ T @l(m,r,x) Pl(cos o)} ar .
/o 1=0

On voit donc que, pour le milieu polydispersé, 1l'intensité diffuse est

encore domnée sous la forme (III.1) en prenant :

[oo

{
(111.9) k =/ e K(m,z,2) N(r) ar ,
0

pour coefficient de diffusion du milieu; la fonction de phase est développée

(111.10) B =1E [/nrz K(m,r,A) ﬁl(m,r,l) N(r) dr .
//O

P

suivant (III.4) avec

Remarque: Dans toute cette partie, pour éviter de confondre le

coefficient d'extinction totale du milieu, K = k+b, avec la section effi-

cace de diffusion des particules, K(m,r,A), on spécifiera toujours la dépen-

dance de ce dernier coefficient en m, r et A.
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// B - DISPOSITIF EXPERIMENTAL /7

Ltappareil utilisé pour mesurer la fonction p( 6) est un diffusio—
métre, construit par la maison AMINCO, et prévu, en principe, pour des mesures
de diffusion moléculaire. I1 répond nédanmeins assez bien & nos besoins. On en

a donné figure (III.1) le schéma de principe.

I - Eclairage,

— La source lumineuse est une lampe haute pression & vapeur de

mercure (L).

-~ Un condenseur (A) en focalise ls lumiere au niveau du diaphragme

(Dg), le faisceau passant auparavant 3 travers un premier diaphragme (Dt)'

- Une série de filtres (F), montés sur un support tournant, permet
de sélectionner 1'une des raies intenses du mercure (365 , 405, 436, 546,

578 m) .

- Des filtres gris (B) permettent d'atténuer de 1072 3 107 fois

1téclairement incident.

—~ On peut également interposer sur le trajet du faisceau un pola-

roide (P), pour des mesures en polarisation.

- Le faisceau traverse enfin la lentille de champ (L1), achroma~

tique.,

Tout ce bloc d'éclairage est enfermé dans un premier compartiment
étanche (I), qui le met & 1'abri de la lumidre parasite extérieure et des
poussidres de 1'air. Les dimensions et positions de (D1 ), (D2) et (L1) dé-
terminent la structure du faisceau incident, qui pénetre dans la chambre de

diffusion (II) lorsqu'on ouvre l'obturateur (R).
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II ~ Détection,

Dans le compartiment (II) de 1'appareil, se trouvent :

- un ensemble de diaphragme (Do), limitant la lumisre parasite,

- un support (S), de centre 0, placé sur le trajet du faisceau éclairant,

et sur lequel on placera la cuve (C) contenant le milieu étudié,

- une platine circulaire horizontale (E), tournant autour d'un axe passant

par 0, et graduée en degrés sur son pourtour. Cette platine est manoeu~

vrée de 1l'extérieur ol l'on fait, en M, la lecture de 1'angle de rotation,

- le bloc de détection, solidaire de la platine (E). Il est constitué, dans

ltordre en partant de 0 :

-~ d'une lentille de champ achromatique (LZ)’

- d'un diaphragme amovible (D3)’

1

- d'un verre dépoli (V),

et d'un photomultiplicateur (P.M.) type 1 P21 de R.C.A.,

dtun diaphragme fixe (D4),

pour des mesures en polarisation, on peut encore placer devant le

P.M. un polaroide (P'), comme analyseur.

NN M NN AN OUN XYY

\\\ NN

W~ N NN

7
i
|
SNOYVNNNN N N

NRONONON

VN

Figure (ITI.2)

Le verre dépoli est nécessaire pour
dépolariser la lumiére diffuse détectée par le
photomultiplicateur, la réponse de celui-ci va-
riant légérement avec le plan de polarisation
de la lumisdre qu'il regoit. L'alimentation du
photomultiplicateur et la détection de son

courant se font & 1l'extérieur.

La cuve (C) est en silice. La figure
(III1.2) en donne une coupe horizontale. Sa hau~-
teur est de 6 cm, son indice moyen 1,52. Elle
comprend deux compartiments, séparés par une
lame mince transparente 3 faces paralléles. Le
compartiment parallélépipédique est rempli de
la suspension étudiée. Il est placé sur le tra—

jet du faisceau incident dont le parallélisms
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est conservé par la face dlentrée plane. Le second compartiment, hémicylin—
drique, sera rempli d'eau pure ou de suspension diffusante. 11 ne regoit pas
de lumiére directement de la source; tourné vers le photomultiplicateur, il

permet simplement 1'émergence des rayons diffusés dans toutes les directions.

/ ¢ - FACTEUR D!'APPAREIL - MESURE ABSOLUE DE p( 6) /

I -~ Estimation théorique du flux détecté.

Soit V le volume diffusant délimité, dans le compartiment parallé-
1lépipédique de la cuve, par l'intersection du faisceau éclairant et du fais-

ceau atteignant le photomultiplicateur.

Soient, en un point M de V, AQI(M) et AQD(M), respectivement,

les angles solides d!ouverture de ces deux faisceaux,

L'angle formé par les directions moyennes de ces faisceaux, et lu
sur la platine (E), est l'angle moyen de diffusion 8 , Remarquons que cet

angle est limité :

- vers llarridére, & 6 < 1359, en raison de l'encombrement du détecteur,
- et vers l'avant, 46 > 20°, par la présence de la lame séparatrice de

la cuve.

->
Appelons enfin IO(M,S) la veleur, 3 son entrée dans la cuve, de la

->
luminance incidente arrivant en M dans la direction s.

Laissons de cbté, dans une premiere évaluation, les réflexions sur

les parois de la cuve., Dans une visée suivant l'angle 6 , les diffusions ori-
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maires & l'intérieur de V envoient alors sur le photomultiplicateur le flux :

) i( ) -
i > >
(1I1.11) ®( ) = -/li—-%‘i /T1(M,s) I,(H,8) dwy Tg(M;g') o(s,s!) d op |
v AQ I(M) AQD(M)

Les facteurs de transmission T1(M,§) et Tz(M;g’) expriment les atténuations

respectives du faisceau incident et du failsceau diffusé dans leurs trajets &

travers la cuve; les éléments d'tangles solides dui et d‘ﬁ sont pris autour
- ->

des directions d'incidence s et de diffusion st!' en M.

Le calcul exact de 4 6) & partir de cette équation est hors de
question, et dépendrait d'ailleurs de la connaissance, & priori, de p(8);
mais sa considération pourra nous guider dans le choix et l'évaluation des
approximations successives que nous allons devoir faire pour étudier le

fonctiommement de 1'appareil.

11 ~ Géométries des faisceaux.

1) Faisceau éclairant

Par construction, les diaphragmes (D1) et (D2) sont fixes, et (L1)
translatable le long de l'axe du faisceau. lLa cuve étant enlevée du support
(S), on place en 0, perpendiculairement au faisceau, un mince verre dépoli
sur lequel on forme 1‘'image (D{) de (D), en réglant le tirage de la lentil-
le (L1); on obtient ainsi un éclairement sensiblement uniforme dans la zone
olt se fait la mesure, La cuve, remplie du milieu étudié, étant remise en
place, la géométrie du faisceau incident en un point M de V est déterminée
par les images finales (D?) et (DE) de (D1) et (DZ) a travers la lentille
(L1) et le double dioptre plan dtentrée de la cuve.

On a par construction :
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0,1 cm.

It

1,45 em ; largeur

il

~ pour (D1) : hauteur

0,6 cm ; largeur = 0,25 cm.

i

- pour (Dg) : hauteur

- pour (L1) : distance focale = 8,25 cm.

De plus, lorsque le réglage de (L1) est réalisé, on a

|

- D1L1 = 13,5 cm
- D2L1 = 5,9 cm
- L0 =21,3 e

les distances étant comptées avec, pour sens positif, le sens de propagation

de la lumiére.

On aura alors pour les images (D?) et (Dg) cherchées

1f
1l

- (Dg) : hauteur = 2,2 cm; largeur = 1,1 om; DJ0 = 55,25 om.

-0,75 cm.

i
it

2,2 cm; largeur

- (D) : hauteur 0,2 cm; iﬁﬁi
En un point M de V, le faisceau éclairant est donc contenu dans un
cbne de section rectangulaire dont on notera A¢h(M) et A¢V(M) les angles
d'ouverture horizontal et vertical, soit Agi(M) = A¢h(M). A¢V(M). Carac~
térisons M par ses coordomndes dans le triedre direct trirectangulaire
(O,x,y,z); on prendra l'origine en 0, l'axe Ox suivant la direction moyenne
de propagation de la lumiére incidente et 1‘'axe Oz suivant la verticale
ascendante. Les figures (III.3.(a) et (b)) donnent respectivement les coupes
verticale et horizontale, du compartiment d'entrée de la cuve, sur lesquel=-

les on a tracé les limites des régions éclairées.

- Si la projection de M sur xOz est dans la zone centrale de la
figure (I11.3(a)), on a :

A¢V(M) = 0,0410/(140,018x); soit, au centre : A¢V(O) = 2018'
(I11.12)

mZ(M) q% 0,018z ,

uZ(M) étant l'angle que fait avec Ox la bissectrice de A¢V(M). Dans les

zones triangulaires, A¢V(M) tend linéairement vers zéro,
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- De méme, si la projection de M sur xQy est dans la zone centrale
de la figure (II1.3(b)), on a :

A¢h(M) = 0,0205/(140,018x); soit, au centre :A¢h(o) = 10Gt
(I11.1%)
ocy(m) # 0,018 v ,

o(.y(M) étant 1'angle que fait la bissectrice de A¢h(M) avec OX. Acbh(ivz)

tend linéairement vers zéro dans les régions de coupe triangulaire.

2) Faisceau détecté

Les distances seront comptées positivement dans le sens de la pro-
pagation de la lumidre diffuse, et on définira un triedre direct (0,x',yt,2'),
avec 0z' suivant la verticale ascendante et 0Ox' suivant 1'axe moyen de visée

du photomultiplicateur,

On a par construction :

0,404 cnm,

it

(D3) : hauteur = 1,016 cm; largeur

1
i
Il

(D4) : hauteur = 1,016 cm; largeur = 0,404 cm,

(LZ) ::distance focale = 6,3 cm.

- L2D3 = 0,85 cm.
- 5254 = 8,20 cn.
- L0 =- 3,6 cm.

L'onde sphérique diffusée par une particule atteint le photomulti-
plicateur en traversant le double dioptre cylindrigue de la face de sortie de
la cuve, puis en s'appuyant sur les images (D%) et (D&) de (D3> et(D4) dans
(L2). Le faisceau diffus quittant M est encore un cbne de section rectangu~

laire,

Son ouverture angulaire horigontale, ABh(M), s'tobtient en oconsi-

dérant un faisceau plan horizontal issu de M, qui subit, & +a sortie de la
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cuve, deux réfractions dansg des dioptres sphériques. Il suffit donc de consi-~
dérer les images (lg) et (12), dans ces dioptres, des c8tés horizontaux de
(D%) et (DA). On trouve

- (1%) = 0,75 cm et'@Ig =+ 7,35 cm.
- (12) = 0,27 cm et'612’= - 4,72 cn.

La figure (III.4(b) ) domne une coupe horizontale de la cuve. On
déduit de ce qui précéde qu'en un point I, se projetant sur x!'Oy' dans la

zone triangulaire de sommet 0', on sura

Aeh(w) = 0,057/(1+0,21x'); soit, au centre : Aeh(o) = 3016t ,
(TIT.14)

By'(M) # 0,21 yt/(1+0,21x1) ,

ﬁy'(M) étant 1'angle que fait la bissectrice de Aeh(M) avec Ox'; Aeh(m)

tend lindairement vers zéro dans les régions latérales.

Pour déterminer 1'cuverture verticale, AGV(M), on considdre un
faisceau plan vertical issu de M, qui rencontre 2 la sortie deux dioptres
plans. En toute rigueur, la distance de M A ces dioptres variant 1égdrement
avec l'inclinaison sur Ox' du faisceau considéré, cette ouverture angulaire
n'est pas constante sur Aeh(M); mais ges variations ne dépassant pas 0,5 G
seront négligées, et on considérera que AGV(M) ne dépend que de M, Les
images (hg) et (hi), dans ces dioptres plans, des cdtés verticaux de (D!) et

3
(D&) sont donnds par @

- (hg) =1, cm; 5B§'= + 5,40 cm.
- (hZ) = 3,4 cm; BEZ'= - 33,70 cm.

En un point M se projetant sur x'0z' dans la zone centrale de la
coupe verticale, donnée figure (III.4(a)), on & :
AGV(M) = 0,101/(140,30x*); soit, au centre ; Aev(o) = 5950" ,
(II1.15)

B, (1) # 0,032' ,
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ol1 BZ,(M) est 1'angle formé avec Ox' par la bissectrice de AGV(M); enfin

AGV(M) tend linéairement vers zéro dans les zones latérales.

III ~ Facteur dlappareil ~ Mesure absolue de p( 6 ).

1) Volume diffusant et champs aneulaires équivalents

I1 résulte de 1'étude géométrique précédente que les caractéris-—
tiques angulaires intervenant dans (III.11) varient, sur l'ensemble du vo-

Jume V ¢

- ou bien linéairement, dans les zones frontiéres des faisceaux,

~ ou bien trés faiblement, en x,y,z,x',y' ou z', dans le volume central.,

Nous ferons un cglcul approché de ®( 6 ), au second ordre prés, en
supposant d'abord que p(s,s!') est peu dissymétrique et donc quasi-lindaire
sur 1l'intervalle total dlintégration. On se placera d‘autre part dans le cas
le plus défavorable, c'est-a~dire tel que les variations de x et x' soient
meximm. Ce sera pour la direction de viséde la plus voisine de la direction
dtincidence, soit pour 6 = 20°, Par superposition des coupes horizontales ou

verticales des figures (III.S) et (III.4), on voit alors que l'lon a 3

~ 1oem<x'< +1 cm et ~ lToeom<x <+ 1 cm.
-0,5em< z'< +0,5cm et - 0,5 em< z <+ 0,5 cm,
- 0,25 em<y' < + 0,25 cm. = 0,1cm < y <+ 0,1 em

On peut donc, avec une bonne précision, ne conserver que les termes du ler

ordre en x,y,z,x',y' et z' dans les développements des formules (IIL.12) &

(111.15), ce qui donne :
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A¢h(M) = 0,0205 (1-0,018x%) et ay(M) = 0,018y

A¢V(M) = 0,0410 (1-0,18 x) et ocZ(M) = 0,018z
(111.16)

Aeh(M) = 0,0570 (1-0,20x') et py,(M) = 0,21y!

Aev(m) = 0,101 (1-0,03x') et @Z,(M) = 0,03z,

La luminance IO(N;;) est trés sensiblement uniforme sur une section
droite du faisceau incident. De plus, dans 1l'angle infiniment petit AQI(M)
on pourra admettre que la source émet suivant la loi de Lambert, avec
Io(M,é3 = IO(M); et finalement, on ne retiendra que la valeur moyenne Io de

la luminance, qu'on mesurera par transmission (cf. plus loin "Mesure de To").

Les facteurs T, (1,3) et T2(M,§f) sont de 1la forme & “Toot 1 désis
gne la distance parcourue dans le milieu par un rayen incident ou diffusé
relatif & M. Si le milieu ne présente pas d'sbsorption propre, le coefficient
K dans 1'exponentielle est égal au coefficient de diffusion k (wo = 1). Pour
un point M fixé, et quel que soit z pour x et y fixés, 1 ne subit que des
variations du second ordre par rapport aux angles d'ouverture en M. On consi-
dérera done T, (I‘vl,g) et TZ(M,;’) comne inde;pendants de z et des variations de
s et s' dans AQI(M) et AQD(I\‘I). Evaluons
alors le produit T,l(M).TZ(M) = T(M). On
aura (ef. figure(III.B)):

K EH e—K(MQ—-e/sin o)

g

/) ~2KR Ke/sin® ~Kx(1~cos6)
e € .e

R A

'>>\\ \\ ,{j’ en appelant e 1'épaisseur de la lanme
-f>lw-, \Qﬁfafgw > séparatrice et avec PM = R + x et
R v . ,

MQ~R ~x'"v R~ xcos6 au 2eme ordre

prés en y'/R.
Figure (III.5)

On verra plus loin que nous

serons amenés A extrapoler nos mesures
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& une dilution infinie du milieu, ce qui éliminera systématiquement 1'in-
fluence de ce facteur de transmission. Néanmoing, compte tenu de la forme
de T(M), on peut le considérer comme linésire en x, A mieux que 1 %, si la

concentration est telle que llon ait :
(II1.17) K < 0,1 / (1=~coss ) (en cm—q) .

Si, comme on l'a dit plus haut, on considére des fonctions p(e )
quasi-lindaires sur 1'intervalle d'intégration (de 1ltordre de 5° & 6° au ma-

ximum autour de la direction moyenne 6), on aura i

/ / p(o, ') du da &ASZI(M) AR D(M).p( 8 (M)
(1) Jag (1)

ot 0 (M) est 1'angle que font en M les directions moyennes de AQT(M) et
> > -
AQD(M); I, et T(1) étant indépendants de s et s', 1'expression (III.10)

prendra la forme :

I/
/

(111.18) ®(6) =% /i T (w) T(1w). 80 () agy(w) (6 (W) av .

:;\\

y

Finalement, 1'expression & intégrer se réduit a un produit
s P P

(1I1.19) T g (W)

dans lequel, compte tenu de (III1.16), et si la condition (II1.17) est res-
pectée, les différenter grandeurs Gi(M) présentent, par rapport aux va-
riables dtintégration u, (u=x,y ces z'), des variations du type (1) sur 1a
figure (IIL.6) avec :

(u)

G, (u) = Gz (1+ e(l_l)u) si-a<u < +a, et £/ petit,
1

1

et éventuellement une décroissance linéaire pour a < w < b, correspondant

YN



Figure (III.6)

aux zones latérales des faisceaux.

La symétrie du probléme =zt
la forme (III.19) montrent donc au'nn
aura une valeur approchée de 9(& ),
au 2eme ordre pres en € v , et dons
assez bonne, en remplacgant dans
(II1.18) les différents Gi(M) par
des grandeurs Gi(M) variant sur V
suivant la forme symétrique (2) sur
la figure (III.6).L'intégration est
alors sans difficulté.

Les seules grandeurs Gi(M) présentant sur V des zones de décrois-

sance lindaire sont les ouvertures angulaires Aeh(M), AQV(M) et A@h(M)

(le faisceau détecté n'apercevant jamais

les bords supérieurs de la zore

éclairée A¢V(M) garde sa valeur maximum). Toutes les autres grandeurs s=-

ront donc constantes sur V, & notre approximation, avec :

G'i(M) = G |,

et sortent de 1l'intégrale; on sura :

I’O(M) To

7t(M) = exp| K (2R-e/sin6 )]

il

p' (8¢ = p(e)

A¢¢(M) = A¢v(o)

et (III.18) devient :

k R \ \ : .
(111.20) z{e) =7 Io u¢v(o).p( 9 ) exp['- K (2R-e/sin GX] x

/ AGV(M) Aeh(M) Ath(M) av.

/

// v

ooo/tzA ~



Intégrons sur z; seul Aev(M) varie et tend lindairement vers zéro sur AB et

CD, en restant constant et égal & Aev(x‘) sur BC (cf. figure (III.?)).

Figure (III.T)

L'intégration revient & limiter le faisceau & une hauteur Zqui.-
valente :
AB+CD  AD4BC

(w1) —
H (x ) = BC + > > )

sur laguelle en tous les points 1'ouverture angulaire aurait la méme valeu:
maximum AGV(X‘). On montre facilement que le produit He(x‘). Aev(x'), ol

Aev(x') = hZKLO-X’), est indépendant de x' (conservation du flux) et v~
avec les notations de la figure (III.7):

1"

A !
1 1) o e 2L
(III.21) He(x ) Aev(x ) o~ T H, Aev(o) ,
en posant
hﬂ
- L=l _
(111.22) B, =51, 37 =1,04 cm.

I1 reste enfin & intégrer, sur la section S du volume V dans le
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plan xoy, le produit A¢h(M). Aeh(M);
les deux grandeurs décroissant 1i--
néairement dans les zones frontieres.

Au second ordre prés on aurs 3

—- i 7
//’Aeh(M). A¢h(m) ds ~ dy A¢h(M)
W E i
H
ax Aeh(M).
G
Figure (IIT.8) Ou encore :
Co) F ”] J '1
(111.23) A¢h(M).A6b(M).ds v Sime {—/ Ad, (M) dyJ Aeh(M) dy‘i.
L / -

En procédant comme plus haut pour Aev(x) He(x), on obtiendra pour
le 2&me membre de (III.23) :

\ X
(I1I.24) o5 2 A¢h(o) 2L, h(o)
ol :

21e = 0,196 cm.
(111.25)

2L, = 0,293 cu.

Au total, au 2éme ordre prés, l'expression (IIT1.10) prend ici la forme :

o ( 6) ———1-{-— - exp [—}&(21?.—6/81119 ] p(e) AQ‘[{O) AR (O)_H__g.:l.-__z.l_i

4 8in 6 ’

. H .21 2L
ou mesi ne 5 € est le volume diffusant équivalent; nous écrirons :

ceidnen
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(0 ) =k Io exp [j— K (2R~e/sin 6) ] A;fﬁé}l , ou
(1II.26)

= Q Q
A=21 A I(o) oL A D(o) He/4‘" .

2) Facteur de dispersion

Pour des valeurs de o« supérieures & 2 ou 3, les fonctions p(§;§3)
varient vite et ne peuvent plus é&tre considérées comme lindaires sur les in-
tervalles d'intégration considérés. Les approximations précédentes seraient
4 reprendre, en tenant compte de cette non-lindarité de p( 8). Les calculs
rigoureux sont & peu prés inextricables, mais nous pouvons faire une estima-

tion grossidre de cette dispersion en en calculant la partie principale.

Ltangle de dlffu31on (s, ;-) ne variant qu'au second ordre par rap-
port aux variations de s et s' dans un plan perpendiculaire au plan moyen de
diffusion xOy, on pourra négliger les influences, sur la dispersion, de
mz,(M), BZ,(M), Aev(M) et A¢V(M). Si on néglige en outre, devant ﬁy,(M) et

Aeh(M), la quantité o_(M) qui est inférieure & 6' et les variations de

A¢h(M), on peut mettre ¢( 8) sous la forme :

(111.27) #(6) =522 exp[- K (2Ree/sine J]2LH, 48 (o) 8¢ (0).3(s ) ,

8, (10)A8 Rl

& + ) :
(111.28) J(8 ) = acH // d¢h p(3,8) ab
¢ /—- 2¢,(0)
2

( )Ae (1!)

avec les notations de la figure (I11.8). Les parties principales de ﬂy,(M) et
AB (”) ne dépendant pas de x', mais uniquement de y! (ef. (III.14)), on aura

en premlére approximetion :

verSeus



> >
pls,s!) dwe

(111.29) J

e
=

AG
e

v/

En explicitant 1'angle (8,3'), il faut calculer :

(M) Ae (M) +%h(0)
(111.30) sin(6) J(0) = / / de dy plerety) .
B, ()= _h(M) _A_g_h(o)

L'intervalle total d'intégration est sensiblement de 6°; supposons p( 8) du
%eme ordre en 6 (exprimé en radians) sur cet intervalle, ctest-a-dire le dé~

veloppement de p( 6) limité au Feéme ordre dans :

+X_p£_)_ 2_ﬁ_16dg
de de

p(6+x) = p(® + ..

La substitution dans (III.30) de cette forme donne une intdgration immédiate,
les termes impairs disparaissant par symétrie. Remarquons que dans les zones
IK et LJ, oh Aeh(M) tend vers o, By, reste sensiblement constant avec les
valeurs respectives +£ IK et - £LJ, si on éerit ﬁy,(M) = &y' sur KL. On ob-
tient finalement :

2
(111.51) J(e)‘mgﬁ—-e- 2L, g, (o) aey (o) [p(e) +cC il dg§6922

(111.32) ¢ = —= 4 TP

> 2
ag (o) 20 (0) mopr 1y
24 24

_ —4
I:KL+IK = 2,410

En substituant (III.31) dans (III.27), on voit que le facteur d'appareil dé-
fini dans (III.26) reste inchangé, si 1'on considdre qu'a cette approximation

on ne mesure plus p( 8) meis :

2.( 8

d62

(111.33) p(e ) + <&

e/ ons
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3) Effets parasites. Diffusions. Réflexions

a) Diffusions parasites

En plus de la lumigre diffusée par les particules, le photomulti-
plicateur recoit évidemment une lumiére parasite diffuse due & l'eau dans la-
quelle les particules sont en suspension, aux poussiéres de l'air et aux dé-
fauts des verres. Cette lumiére est d'ailleurs tres faible, sauf aux petits
angles ( & <30°). Il suffirs de mesurer, avec de 1l'eau pure dans la cuve,
le flux @0(9 ) parasite et de le soustraire du flux @ (6 ) mesuré. Néanmoins
les fortes variations de @O(e ), suivant les traitements que 1l'on fait subir
4 1'eau (agitation, décantation ...) montrent qu'il sera nécessaire de mani-
puler avec précautions et de préparer les divers échantillons dans des condi-
tiong constantes d'agitation et de transvasements. On posera par la sulte,

pour le flux, corrigé de cette lumidre paresite :
(111.34) e“(0) =0(e) - o°(e) .

b) Phénomenes de réflexion

Nous ne retiendrons pas les pertes lumineuses subies, & l'entrée
et & la sortie de la cuve, par les faisceaux incident et diffusé, La lumi-
nance incidente Io, & laquelle ¢(6 ) est proportionnel, est en effet mesuréde

par transmission & travers la cuve et subit la méme diminution relative.

On n'envisagera donc que les

(3)

deux phénoménes parasites suivants :

-8 { ’\,\- - aux faibles angles, les réflexions

(1) figure (III.9) affaiblissent la

< ’ verre/eau sur la lame intérieure (voir
.y
lumigre diffuse détectée,

- et surtout, la réflexion en (2) du

faisceau direct, donnant lieu en O &
. une diffusion parasite d'intensité pro-
Firure (IIT.9) . .
- ' portionnelle & p(m -6 ) (voir figure

1I1.9).

oo./o-‘
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On notera que la face arridre (3) du compartiment éclairé est

noircie, et ne donne lieu & aucune réflexion notable.

~ Lame intérieure.

I1 suffit d!'évaluer la transmission de la lame en fonction de
l'angle 6. On peut en principe faire le calcul théorique de cette transmis-
sion. Le calcul exact nécessiterait la connaissance de 1'état de polarisation
du faisceau diffus; mais en falt, la correction de transmission n'est impor-
tante que pour les petits angles de diffusion (30° < 6 < 20°), clest-a~dire
dans des directions ol les taux de polarisation sont théoriquement faibles,
pour les produits étudiés. On considérera donc la lumiére comme étant natu-
relle et on écrirs

N

. 20 2
) - [orko] - |- )
in (i+4r i4r

avec

i= n/2-08 ; sin i =nsinr ,
ol nn est 1'indice relatif du verre par rapport & l'eau.

Mais ce facteur tIlvarie vite avec 1l'indice du verre, mal conau.
En prenant n = 1,140 pour A= 546 mp (soit 1'indice 1,50 pour le verre) on
obtient un facteur de transmission théorique légérement inférieur & celuil
observé expérimentalement (cf. paragraphe D). En définitive, nous prendrons
pour t1§9 ) la valeur déterminée plus loin expérimentalement, et qui corres-

pond sensiblement, & n = 1,48, pour le verre, & A = 546 mp.

~ Diffusion du faisceau réf}échi,

La diffusion parasite domnée par ce faisceau sers peu importante
pour les milieux dont les indicatrices seront sensiblement symétriques, et
tout=a~fait négligeable pour les directions avant, dans le cas d'indicatrices

trés dissymétriques. Elle sera au contraire primordiale dens les directions

-c./-o-
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arrieére pour des milieux & indicatrices dissymétrigues.

Si Te est le facteur de réflexion de la face de sortie du compar-

timent parallslépipédique, le faisceau réfléchi aura, au voisinage de 0, la

luminance moyemnne :

ey
To To e KR ;
e est essentiellement déterminé par la réflexion verre/sir et vaut ici :
(111.36) r, ¥ 0,044 pour A = 546 et 436 mu,

Finalement on mesure en fait @

Io kA
sineg

(111.37) ¢°( 8) = exp [-K(2R-¢/sine )] |p( 8) + r, o~ KR plr-80) }tl(e )

L'expression (II1.37), ol les paramdtres A, tl(e ), T, et R sont
déterminés, permet en principe la détermination expérimentale en valeur ab—
solue de p{ B), par combinaison linéaire des mesures ¢C(9 ) et @C(ﬂ-ﬂ),
Mais il reste auparavant & préciser les conditions de mesure de k et To, et

4 dire un mot du rdéle important des diffusions multiples.
4) Mesure de Io

La cuve étant en place et remplie du milieu diffusant étudié, on
reldve le flux directement transmis » 6 = 0° (soit ®(0)), en enlevant le
diaphragme <D3>' Remarquons qu'on devra pour cette mesure interposer sur le
faisceau des densités optiques convenables, le flux transmis étant tres in-
tense; la mesure de ¢ (o) nécessite donc un bon étalonnage des densités op-
tiques. Puisqu'on néglige les réflexicns & 1'entrée et & la sortie de la cuve,

on aura

(111.38) ¢ (0) = I, exp (=2KR) S5, 8w
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ol SO est la section du faisceau contribuant au flux regu par le photomulti-

plicateur, et Awo 1'angle solide de ce faisceau.

Le diaphragme (D3> étant 8té, seule intervient, pour limiter le
faisceau du c6té du détecteur, 1'image de (D4) a travers (LZ) et les dioptres
plans de la face de sortie de la cuve. Cette image (DZ) a pour caractéris-
tiques :

hauteur = 3,4 cm.
largeur = 1,2 cm.

distance 652 = - 33,7 cm.

On voit que ses dimensions sont beaucoup plus grandes que celles du
faisceau incident qui atteint donc entidrement le photomultiplicateur. Le flux
transporté par le faisceau est constant, et en le calculant au centre de la
cuve, on aura :

(I11.39) ¢( 0) = I A@h(o> 8¢ (o) 21 h_ exp(-2KR) = B I, exp(-2KR) ,

ol la hauteur équivalente totale he du faisceau incident se détermine comme

21 , 2L et H , et vaut ici :
e e e
(I11.40) h, = 2,175 cn.

La mesure de & (O), connaissant K, détermine IO par (III.39).

5) Mesure de K

a) Détermination expérimentale

On a vu qu'on mesurait par transmission un flux ®(o) dont le loga—

rithme vaut :

(III.41) Loge (0) = - 2KR + Log (IO. Aw O.SO) =~ 2 KR + CSt

R
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I1 suffira de mesurer ¢ (o) & concentrations c¢ variables; puisque K est pro-
portionnel & c, la courbe Log @(o) = f(c) est linéaire et sa pente donne
K(c). On opdre bien sfir avec un éclairage et une sensibilité du détecteur

constants.

b) Validité de la méthode. Effet des diffusions avant

La formule (III.38) ne donne qu'une expression approchée du flux dé-
tecté & 6 = 0°. En effet, l'ouverture angulaire du faisceau détecté n'étant
pas nulle, le photomultiplicateur regoit, en plus du flux transmis, le flux
diffusé par les particules vers 1l'avant, dans cette ouverture. En principe,
tant que la courbe ILcg & (O) en fonction de ¢ est lindaire ce flux diffus
est négligeable; mais, a la précision des mesures, ce critére est insuffi-
sant et 11 est souhaitable de déterminer un ordre de grandeur de 1'erreur

systématique introduite dans la mesure de K par les diffusions avant.

On évaluera le flux diffus recueilli & 1l'avant en se limitant aux
diffusions primaires, qui en constituent la partie principale. Le diaphragme
(D4) est placé seul devant le photomultiplicateur; avec les notations précé-

it

dentes et les caractéristiques de l'image finale (D4), l'angle solide

dans lequel diffusent les particules est alors donné par :

a a N
Awgy = D, Apy s OU
(I11.42)

a a
By = 0,0415 et As) ~ 0,102 .

On néglige les variations de £ 3 % de ces angles sur 1l'intervalle 2R du tra-
jet dans la cuve. Le volume éclairé est un parallélépipede de section So et
de longueur 2R. Compte tenu des diffusions primaires et des atténuations des

faisceaux, on relévera donc & llavant, avec l'origine des x en o
? ? b

(111.43) o (o) = S, Bu, I exp(-2KR)

+R -
+ 3 ho —K(R+x) > > -K(R-x)
0 er € dx dwo p(s,s') dw_e
-R Aw Jbw =
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Le second terme de (III.43) donne 1'erreur de mesure. Nous la

majorerons :

- en considérant que tout le flux incident, Awo Io So’ est localisé dans

la direction®= 09 (soit g = go suivant 0x) et en calculant :

I'd

/
: > > > 3
I Auw pls_,8') dw_ > I, dw pls,s') dw ,
© /Aw ° a Aw ° hw &
a o J a
1'inégalité venant de ce que p(g,g') est une fonction décroissante lorsque

ltengle (‘é,g') augmente, au voisinage de € = (Q9;

.
- en assimilant Aw & 1'angle solide Awg'l > Awa’ o Aun est défini par

le cBne de révolution dlangle au sommet [.\tbi (>0¢ 2),

- et en calculant enfin le terme correctif dans le cas de o = 10, et m = 1,20,
correspondant & la dimension maximum des particules étudides, et donc & la
rlus grande prépondérance des directions avant dans 1t'indicatrice de dif-

fusion. ’ .
Avec ces hypothéses (111.43) stéerit

— 2T 0 =
> >
(III.44) 6(0) = dw I S exp(-aR)| 1 + 22 | 4¢ ofs ,st) sinfa |,
00 0 4m Acpa o
C -—é-'ff

i

> >
ol p(sos’) ne dépendant plus que de ©, on peut écrire :

(117.45) p(S5') =p(8) = ] p, P (cose )

1=0

En substituant cette expression dans (IIL44), on a :
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(111.46) ¢ (0)

i

pwy I, 8, exp(-2KR) | 1 + kR /. Y oy By(p) an
Aug 1=0

avec ici :

Ad &
cos ( :%v )~ 0,9987 .

I

(I1I.47) R,

La relation de récurrence :

dPn~i~1 (w) dPn4-1 (1)

ap T ap

(2011) B (1) =

permet facilement d'établir :

. ,
o 8, = B B
B o 1-1 - "1+
(r1.48) ) oy /0 BR(Wa=1+ Lop (&) LH 21+3}
1:0 Aua 121

Et dans le cas o = 10, m = 1,20, avec les valeurs numériques des
ﬁl et la valeur (III.47) de Aua, on obtient :

(111.49) o(0) = 8. bw I exp(-2KR) [1 + 0,12.K wOR].

On aura donc, en fonction de la concentration, la courbe de trans—

mission :

(I11.50) 1og (o) = Log(SC B, IO) -2KR + Log(1 + 0,12.% wOR) .

Et le terme 0,12 K wOR étant petit aux concentrations ob 1'on opere,

en développent le dernier terme de (III.50),o0n voit que l'on aura en fait :

(II1.51) Log ¢(0) = Log(SO. Aw I ) - 2KR(1-0,06 ‘*’o) .

Finalement, malgré les majorations prises pour les calculs, on
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n'aurait qu'une erreur systématique de 6 % dans la mesure de K en assimilant

4 2 KR la pente de la courbe de transmission, et la méthode de mesure utili-

sée est donc tout-a-fait justifiée pour les perticules étudides.

6) R8le des diffusions multiples — Expression finale de p( © )

Avant de formuler définitivement la détermination expérimentale de
p(8 ), il reste & considérer le réle des diffusions multiples dans les di-
rections autres que 8= 0°. En principe, la formule (III.37) montre que la
quantité (e ) exp [+K(2R-e/sine )] est proportionnelle & K, donc 2 la
concentration en particules. Mals la linéarité de cette quantité, en fonction
de c, n'est respectée que pour des concentrations suffisamment faibles du
milieu, et il apparait expérimentalement que la sensibilité limitée de notre
apparell ne nous permet dlatteindre de telles concentrations gque dans le cas
de trés petites particules (a<:2). Pour les particules plus grosses, on peut
encore obtenir la lindarité dans les directions avant (diffusion intense,
p( @) grand), mais dans les autres angles les courbes donnant le flux dé-
tecté corrigé en fonction de la concentration, ou de k, sont encore du type :

(117.52) ©°(0) exp[+ K(2R-e/sin 0)]= ko, + Ko 4 ... + K0 L

2
méme si 1'on travaille au niveau minimum ot ®( 8) atteint 1'ordre du bruit

de fond du détecteur.

Cette forme (III.52) est évidemment lide & la présence de diffu-
sions multiples, le terme sa K donnant, en premigre approximation la contri-
bution des diffusions multiples d'ordre n (rayonnement diffusé n fois), pro-
portionnelles & la puissance niéme de la concentration. On constate dtail-
leurs, en plagant del'eau.pure dans le compartiment hémicylindrique de la
cuve, une amélioration de la lindarité, les diffusions multiples disparais-
sant dans cette partie de la cuve. Mals cette précaution est insuffisante
les diffusions, principalement localisées dans le compartiment éclairé,

restant intenses.

Le probléme est donc de déterminer, & partir de la courbe expéri-
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mentale du type (III.52), le terme d'ordre 1 correspondant aux diffusions
primaires cherchées. On utilise pour cela une méthode d'extrapolation clas-

sique, en opérant expérimentalement de la fagon suivante :

- Partant d'un milieu donné, on le diluera plusieurs fois en relevant, pour
chacune de ces concentrations ¢, le flux ®(o,c) & 1'avant et les flux

o ( e,c) en fonction de ©. On mesurera également é« ) pour l'eau pure.

- La pente de la courbe Log 8 (o,c) = f(c) donnera K pour les différentes

concentrations, et donc k si les particules n'ont pas d'absorption propre.

- On tracera ensuite, pour les différents angles 8 , les courbes QC( 6,c)/K
en fonction de c. Les formules (III.37) et (III.52), ol 1'on substitue pour
Io la valeur tirée de (111,39), montrent que ces courbes seront de la

forme :

8C( 8 t.(p ) - . OKR
(111.53) Tl e) w % 6 (0,c) line exp (Ke/sing ) ]I_p(e) + r_e 2K’P‘n(ﬂne)]

X 0 f

- +<»O[} k@

) Jec)+...+k© Nec)+”j

N

- Donc, en extrapolant ces courbes & la concentration nulle, on obtiendra :

. t.(8)
(111.54) 1im ““}Le <) }@ 9)]“ = 0 2(0,50)7 == [p(6) + » (1 0)]
c >0

- Finalement, par combinaison linéaire des formules (I11.54) prises pour 6

etm- 8, et en repassant au flux transmis mesuré @(o,c) pax'@(o,c) =

~2K
e 2"R<I>(<>,c3=o), on a :

(I11.55) p(g) = + sin 0 e r F&% :
c=0

W, tl(e) o(0.c) K
4 b I
(111.56) 7_ = B2 = - 1,56.10"
(1-rf) A D(O).He.zLe(i—rf)

Ces formules déterminent entidrement p( ) & partir de Fa gue nous appel-
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lerons facteur d'appareil, de r,, R et tl(e ), et des quantités mesurdes
®(o,c), Ket (2°(s )/¥)c = 0. Remarquons simplement que si les particules
présentent de 1'absorption propre, la détermination de w o Pose un nouveau
probléme sur lequel nous reviendrons. Si au contraire les particules sont
purement diffusantes, en remplacant dans ce calcul général K par k. et

avec w = 1, le probléme est thforiquement résolu.
o

// D - TEST PRELIMINAIRE -~ FLUORESCENCE /7

Dans les étalonnages de ce type, un premier test classique est
dtétudier une solution diluée de flucrescéine. Le diagramme de fluorescence
qui remplace la fonction de phase p(e ), est isotrope, et le relevé du flux
de fluorescence mettra facilement en évidence d'éventuels défauts dans le
réglage de 1'appareil ou la construction de la cuve.ll ne s'tagit que de me—
sures relatives, et on cherche simplement & vérifier 1'expression (111.37)

qui, compte tenu de l'isotropie de p( 6 ), prend la forme :

t.(8)
. c 0 1 st
. g = &6( 6 )~ 5(0 = e ——
(111.57)  o%(0) = 8(0)-o%(8) =2 .0
On remarquera que le terme exponentiel n'avrait plus la méme forme que dans
(ITI.37). L'absorption du milieu étant négligeable pour la lumisre de fluo-
rescence, l'extinction n'intervient plus que pour les fréquences excitatri-

v s . -b(R+x
ces, c'est-a-dire le long de 1l'axe Ox, avec une loi en e ( )

. On suppo-
sera que 1'on opére sur une solution suffisamment diluée pour gue le terme
d'extinction soit sensiblement indépendant de & , ce qui se vérifie expéri-

mentalement.

La courbe (a) de la figure (II1.10) donne la quantité sin © .®C(9 )

correspondant & des mesures faites sans aucun filtre. La loi (I11.57)

veituen



est parfaitement vérifide entre 45° et 135° (tl( 8) négligeable), mais dans
les directions avant la lumieére diffuse, due aux impuretés, devient prépon-—

dérante.

Pour éliminer la lumicre diffuse, dans les directions avant, on a
refait les mesures en placant un.filtre bleu devant la source et un filtre
interférentiel, centré sur 546 mu, devant le détecteur. La quantité
sin 6 .®c( ) ainsi obtenue est domnée par la courbe (b) sur la figure
(III1.10). La forte sélectivité des filtres fait qu'on opdre & la limite de
sensibilité du photomultiplicateur et la dispersion des points est plus forte,
Mais le résultat est quand méme satisfaisant puisqu'il permet d'évaluer, 3
1lavant, 1'importance-du facteur de transmission tl( 6 ). En portant
sin 6 @C(e )/tl(e ), on constate que le facteur théorigque calculé suivant la
formule (III.%5) avec la valeur 1,50 pour 1'indice du verre, serait légdrement
trep faible et reldverait les points suivant la courbe (c). On o préféré gar—
der par la suite, pour tl(e ), la valeur expérimentale ramenant les points de
(b) sur la droite moyerne (d), ce gui correspond sensiblement & 1‘'indice 1,48

pour le verre.

// B - MESURES //

I - Introduction

Aprés ce premier test relatif, 1'étape suivante serait loglquement
de vérifier le facteur dtappareil lui-méme, c'est-a-dire la valeur de Fa, en
passant & des mesures absolues de p( e) sur des particules dont la fonction
de diffusion soit rigoureusement connue. Mais dans le domaine de dimensions

de 0,1 1 a1l u, 11 n'existe pas & proprement parler de particules "étalon",

il
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et 11 semble bien que la vérification expérimentale compléte et parfaitement

satisfaisante de la théorie de Mie reste encore trés délicate.

Nous avons d‘abord effectué des mesures sur une série de latex mis
au point, ces derniéres arnées par le Dow-Chemical-Compary. Ces particules
apparaissent au microscope électronique parfaitement lisses et sphériques, et
sont en outre fournmies, apres calibration, sous forme d'échantillons d'une
remarquable monodispersion. Clest ce qui explique que ces latex aient semblé
particulieérement indiqués pour une vérification de la théorie de Mie, et que
la littérature soit si abondante sur les mesures effectudes avec ces parti-
cules. Les résultats que nous avons obtenus présentent en fait, sur certains
points, de ftrées nets écarts par rapport aux prévisions théoriques, et n'ont

pu constituer un étalonnage de notre appareil au sens propre du terme.

Nous avens dlautre part étudié au diffusiometre les Afcolacs, qui
nous servaient dans les expériences de transfert en régime asymptotique. 11
semble qu'a certains points de vue ces particules se prétent mieux que les
latex & la vérification de la théorie de Mie; mais les difficultés sont ici
d'un autre ordre. Ces Afcolacs sont en effet beaucoup plus instables que les
latex et réagissent souvent mal aux procédés d'ombrage ou de coloration néga-
tive utilisés en microscopie électronique, ce qui rend délicate la détermi-

nation de leurs dimensions.

Nous donnons ici l'ensemble des résultats obtenus sur ces deux sé-
ries de produits. Nous verrons gqu'aucun des produits étudiés n'a, semble-t-il,
tous ses paramétres définis avec suffisamment de précision pour qu'on puisse
conclure s'il vérifie ou non la théorie de Mie. En définitive, ce qui justi-
fie la méthode de mesure et constitue finslement 1'étalonnage de notre dispo-
sitif est, dans le cas des Afcolacs, 1'accord entre les résultats obtenus
dans ces expériences de diffusion primaire et ceux obtenus en régime de dif-
fusion multiple, dans les expériences décrites dans la 4éme partie. Nos dtudes
sur les latex peuvent donc apparaitre comme surabondantes. Nous avons guand

méme jugé intéressant d'en rendre compte :

- d'abord en tant qu'exemple des problemes que pose la détermination de la

fonction de phase d'un milieu trouble;
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- ensuite parce que, comme on le verra, ces mesures présentent une certaine

originalité par rapport aux mesures classiques;

- et enfin parce que le passage par l'intermédiaire des polyndmes de Legendre
nous a permis, dans certains cas, une discussion assez rigoureuse des di-

vergences entre résultats expérimentaux et théoriques.

ules monodispersfes. Latex.

IT - Partd

1) Matériel expérimental

Les latex que nous avons étudiés ont les caractéristiques

suivantes ¢

Référence Diamétre moyen Ecart type
L3.040.4 0,088 u 0,0080
1S.057.A 0,264 w 0,0060
‘ Particules de la D.C.C.
I3.06%.A 0,557 1 0,0108
L3.44G .4 0,796 u 0,0083
6-3 0,188 u on donné
' Particules du P.I.S.
6-6 0,365 u Non donné

Les 4 premiers de ces latex nous ont été gracieusement offerts par
M. L.J. Lippie, de la Dow-Chemical-Company, gque nous remercions vivement ici.
Ces particules sont actuellement commercialisées par la firme Particule Infor-

mation Service qui nous a fourni les deux derniers échantillons.

Nous avons déja signalé les parfaites sphéricité et netteté de sur-
face que présentent ces particules; la figure (III.?S) montre une photographie
“du latex L3.063.A obtenue au microscope électronique par la méthode de colora—

tion négative. Ces particules montrent d'autre part peu de tendance & 1‘'agglo-

coi/ e



mération, Benarie [26] n'ayant relevé, sur les plus grosses d'entre elles, que
2 % de doublets et pas d'agglomérats plus grands. Leur diamétre semble égale-
ment bien connu, tous les expérimentateurs étant remarquablement d'accord sur
leurs dimensions; ndanmoins les études poussées de Morel et Madeleine [25]
indigquent une incertitude possible de 10 % sur cette dimension suivant le temps

-

d'exposition des particules sous le faisceau d'électrons. Enfin, l'indice ab-
solu généralement admis pour les latex ou les résines est de 1,59 dans le vi-

sible. Nous reviendrons sur cette question dans la discussion.

2) Anslyse des résultats antérieurs

Le dépouillement des nombreux compte-rendus d'expériences relatives
4 ces latex (cf. en particulier 1l'excellente bibliographie de Kratohvil [28])
nous a montré que la presque totalité de ces travaux peuvent se classer en 5

catégories :

1) Mesures absolues ou relatives de la section efficace de diffusion K(mﬂx>

[29]. Bon accord avec la théorie de Mie.

2) Mesures relatives du nombre et de la position des minima de la fonction

p(®) BO]. Ici encore, résultats en bon accord avec la théorie de Mie.

3) Mesures absolues de p(@ ) 34 60°., Résultats variables suivant les parti-
cules étudides allant d'un bon accord [31] a des divergences d'un fac-

teur 2 EZ].

4) Mesures relatives du rapport p( 0= 450)/p(9 = 135°), Ici encore résultats
trés variables suivant les particules, avec des écarts d'un facteur 2 & 4

par rapport aux prévisions théoriques [33]°

5) Mesures plus complétes du diagramme p(e ) sur de larges intervalles angu~
laires. Ce sont ces dernidres mesures qui nous intéressent et il apparait
que tous les résultats présentent des écarts avec la théorie,similaires &
ceux que nous avons observés. (n remarquera toutefois, & propos de ce der-

nier type d'expériences, les faits suivants :

- trds souvent, il n'est pas tenu compte des diffusions multiples [34 J;
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- dans la plupart des cas, il ne s'agit que de mesures relatives, les
courbes théorique et expérimentale étant arbitrairement raccordées su
mieux [35];

~ on trouve inversement des mesures faites en valeurs absolues, mais co
sont alors les calculs théorigues qui n'ont pas été faits EBEJ;

- enfin, les rares discussions des édcarts entre résultats expérimentaux et
théoriques se réduisent & un encadrement approximatif de la courbe expé-
rimentale par des courbes théoriques correspondant & des valeurs de 1'in-

dice et de la dimension des particules voisines des valeurs théorigues

(571

Nous n'avons relevé qu'une seule expérience, en tous points simi-
laire aux ndtres; 1l s'agit d'une mesure de Kratohvil BSJ ayant comparé, avec
un assez bon accord, pour un latex, les valeurs sbsolues théorique et expéri-

mentale de p(e ).

3) Courbes théoriques et résultats expérimentaux

Le calcul théorique des fonctions de phase correspondant & chague

latex a été fait en utilisant les coefficients ﬁl tabulés précédemment.
Les particules étant dans 1lteau, 1l'indice relatif sera :
m, = 1,20 .
Nous avons utilisé presque exclusivement la longueur d'onde

A= 546 my du mercure (raie la plus intense). Les paramétres o seront donnés

par 3

ol 1'indice m du milieu dans lequel les particules sont en suspension sst ici

1,33. Ceci donne :

pour le diametre 0,088 u o = 0,675
" 0,188 u o = 1,45
n 0,264 « = 2,025



pour le diamétre 0,365 K = 2,8
" 0,557 M o« = 4,2
" 0,796 H x = 6,1

Pour o = 0,675, 1,45 et 2,025 les coefficients ﬁl ont été interpolés
a4 partir des valeurs calculées. Les erreurs possibles sont d'ailleurs tout-a-
fait négligeables, les diagrammes p( 8 ) variant peu lorsque « varie de 0,6 &

0,7, de 1,4 & 1,5 oude 2 & 2,1.

Toutes les courbes théoriques ainsi obtenues sont données en trait
plein sur les figures (IIT.11) & (III.16) correspondant, dans 1'ordre crois-

sant, aux valeurs croissantes de .

Les mesures ont été faites en suivant la méthode décrite plus haut.
Remasrquons simplement que les principales difficultés expérimentales sont dues
aux impuretés de lteau et aux inhomogénéités qui dispersent les mesures et
rendent vite trés délicate la méthode d'extrapolation & la dilution infinie.
I1 est donc indispensable d'utiliser unec eau parfaitement pure et d'homogé—
néiser les produits soigneusement, mais sans mélanger d'air aux suspensions.
On observe qu'en général les courbes 2 extrapoler, ©°( 8)/k, sont sensible-
ment lindaires, ce gui semble indiquer que 1'expression (I11.53) est limitée
aux termes du 2éme ordre, et donc que les diffusions multiples sont prati-
quement réduites aux diffusions secondaires.

Les voleurs expérimentales de p(e ) finalement obtenues % partir des
mesures par les formules (III.55) et (III.56) sont reportées sur les courbes
correspondant aux valeurs de o considérées, figures (III.11) & (III.16). Les
mesures ont été faites de 2° en 2° pour g compris entre 20° et 30°, puls par

pas de 5° jusqu'ta 1.5°.

On a également mesuré, pour ces particules, les variations de la
section efficace de diffusion K(m,u). Nous n'avons fait qu'une mesure relative,
Pour chaque type de particules on a relevé, & une concentration arbitraire, le
coefficient de diffusion k pour les 5 raies intenses du mercure; ce qui donne
chaque fois, pour les 5 valeurs de o correspondant aux longueurs d'onde utili-
sées, les valeurs relatives de K(m,o) = k(%)/NﬂrZ, ol 1'on ne comnait pas le

nombre N de particules. R - R

(Yous suposons les particules sans absorption. Dans le cas contraire.
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Sur la figure (III.17) on a tracé, en fonction de o, le logarithra
de la valeur théorique de K(m,x), pour 1'indice 1,20. On a reporté ensuite les
trongons de courbes, de 5 points chacun, obtenus expérimentalement & partir de
k(1) par :

(111.58) log k(1) = log &(me) + ¢°F

le constante indéterminée étant ajustée pour emener ces trongons de courbes

sensiblement en coincidence avec la courbe théorique.

4) Analyse des résultats — Précision des mesures

Une vue d'ensemble de ces résultats conduit & plusieurs conclusions.

- Au point de vue de 1l'ordre de grandeur de p(8 ) (figures III.11)
& (II1.16)) nous obtenons une confirmation tres satisfaisente de la théorie
de Mie et du facteur d'appareil. On remarquera que le faisceau incident est
de 104 a 107 fois plus intense que les faisceaux diffusés, et qu'un accoxrd des
résultats & quelques pourcents, comme dans les cas de « = 0,675 et « = 5,1

constitue une bonne performance pour ce type de mesures.

- Par ailleurs ces mesures plus générales permettent de retrouver
les résultats partiels précédemment obtenus par dtautres auteurs et dien
comprendre mieux les contradictions apparentes. Pratiquement tous les dia-
grammes, tout en respectant 1'allure générale et 1'ordre de grandeur donnds
par la théorie de Mie, s'en écartent tres nettement en certains points, avec
des divergences qui atteignent 50 %. Donc, si 1l'on se contente de mesures li-
miteées & des angles particuliers, on peut obtenir des résultats trés satis-
faisants ou au contraire aberrants, suivant les particules utilisées. Clest
ainsi que la valeur prévue pour p(8 = 90°) est trés bien vérifide pour
o= 0,675, 2,025 et 6,1; le rapport p(e = 45°)/p( 6= 1359) pour « = 0,675,
2,8, 4,2 et 6,1. Pour les avtres dimensions les divergences seront trés fortes.
Par ailleurs il semble que le coefficient K expérimental (figure (1I1.17)) pré

sente une croissance systématiquement plus forte que la croissance théorigue.



- Enfin, il semble bien que ce n'est pas un étalonnage de 1l'appa-
reil, clest-a-dire un ajustement de la constante Fa dens (III.55), qui per-
mettrait d'amener, par glissement, les courbes expérimentales et théorigues

en coincidence.

Comme nous 1'avons dit, les écarts entre valeur théorique et valeuxn
expérimentale atteignent 50 % dans certaines zones, tantét par exceées et tan-
t6t par défaut. Or, il faut insister sur la grande répétabilité de ces mesu-
res. Les points expérimentaux pertés sur les courbes sont relatifs & une seule
manipulation, mais chacun des produits & été en fait étudié plusieurs fois,
avec des concentrations de départ différentes, et les résultats scnt cbsolu-
ment constants & la précision de la méthode diextrapolation (soit 5 % envi-
ron). Les seules exceptions sont les directions avant (200 » 240), pour les-—
quelles le réglage de la cuve est critique, et les directions arrisére, pour
les courbes trés dissymétriques; dans ce cas 1'importance du faisceau réflé-
chi, dormant une diffusion parasite qui peut atteindre la valeur de la dif-
fusion étudiée, entraine une erreur assez forte due 2 la répercussion de
1terreur expérimentale sur & m -0 ). I1 n'en reste pas moins que les écarts
entre nos résultats et les courbes théoriques ne sont pas imputables i des
‘erreurs de mesure aléatoires et ne peuvent &tre attribués. qu'ad des erreurs

systématiques lides au dispositif, ou aux particules elles-mémes.

- Un dernier point & préciser, en ce qui concerne l'appareil, est
son pouvoir de résolution. Ca pourrait en effet penser,en particulier pour le:
courbes (III.15) et (III.16) gul présentent des oscillations assez algués,
qu'un effacement partiel des extréma est dd & 1'intégration de p(® ) sur les
ouvertures angulaires de 1l'appareil. En fait, la résolution de ce dernier,
que nous pouvons évaluer grossigrement par la formule (II1.33), est assez
borne et ne semble pas expliquer 1'effet observé. Partons des valeurs théo-
riques des fonctions de phase correspondant & o = 4,2 et 6,1. En premisre

approximation, on déterminera Q“E£§il , au voisinage de 8 , en supposant
o
de

que sur l'intervelle © + A8 o( 8) stéerit :
0
(111.59) p( 8) =X +& 6+K, 6%,

avec 6 exprimé en radians. On aura donc :

ceos/ a8 o



2 2p(6 ) -p(6 +a8) - p( 6 =-06)
(I11.60) d—P-%l = 2K, = 2 9 Q
2

d e opg”

et la perturbation systématique 3 laquelle on peut s'attendre dtaprés (I11.33)
sera obtenue en reportant dans cette expression la valeur (I11.60) de

d2p(6 )/d€32, ce qui donne

= 5(0) + - [2(s) - ple +0) - 56 40) |

(r11.61) p(8 ) 1
A8

o’ mesuré

Les fonctions de phase étant tabulées de 5° en 5°, on prend

AO = 50 s0it
C/ne 2n 3,2.10_2 .

Le calcul de p(0) —T & partir des valeurs théoriques de p(8), pour

o = 6,1 et 4,2, indique un abaissement ou un relévement systématiques des
points expérimentaux qui ne dépasse pas 10 % de la valeur exacte, dans les
cas les plus défavorables (soit aux maxima et minima des fonctions de phase
considérées). On voit donc que la résolution de 1'appareil ne suffit pas A

expliquer les divergences des résultats, méme dans ce cas.

- B kalsl

IIT - Milienx polydispersés. Afcolacs.

1) Matériel expérimental

Les latex précédents ne sont disponibles qu'en quantités tres fai-
bles et colteuses et ne peuvent donc convenir pour les études de transfert en
nilieux troubles, qui nécessitent des gquantités trés importantes de parti-
cules (plusieurs centaines de grammes de diffusant pur)° Les travaux dc nos
prédécesseurs ont montré que certaines érulsions de résines synthétiques,

disponibles en quantités industrielles, se prétaient assez bien aux expé-



riences envisagées. Ces émulsions sont en particulier fabriquées par la
Société Pechiney~Saint-Gobain, dont nous remercicns le Directeur Commercial,

HMonsieur Gouriou, pour sa grande amabilité.

Parizi les différentes suspensions de résines disponibles, nous avons
retenu les Afcolacs. Il s'agit d'acétates de polyvinyle qui présentent pour

nous les intéréts suivants :
- ils sont trés stables, en suspension, et décantent peu;

- ils tolgrent assez bien 1'addition des pigments colorés, qui nous sont
nécessaires pour faire varier 1'absorption des milieux étudiés, dans les

expériences de transfert;

- enfin les particules de ces suspensions sont.d'apparence sensiblement sphé-
rique et surtout de dimensions faibles (0,1 L&A1 M environ). Le diffusio-
uetre permet donc 1'étude directe de leur fonction de phase et d'auwtre part,
les développements théoriques de ces indicatrices sont relativement courts

et maniables,

L'indice de réfraction de ces particules est encore, en principe,
celui des différentes résines qui entrent en jeu, clest-d~dire m = 1,59 par

rapport & l'lair, et m, = 1,20 par rapport & l'esau.

Le probleéme est que les suspensions industrielles ne sont évidemment
pas calibrées et que les dimensions indiguées ne constituent gu'un ordre de
grandeur. D'un échantillon & 1'autre, la dimension moyenne des particules et
leur dispersion en dimension varient, ce qui nécessite une étude particuliere

de la granulométrie par microscopie électronique.

Les Afcolacs que nous avons principalement étudiés ont les caracté-

ristiques probables suiventes :

Afcolac Diameétre moyen
A 451.91.5 (B) 0,16 1
A 451.91.5 (D) 0,5 u
A 451.,91.5 (E) 0,32 L
A 451.01.7 0,4
P2 0,2 p

..a/...



2) Etablissement de la egranulonétrie

Cette partie de notre travail ne présente aucune originalité et
nous n'avons fait que quelques mesures de routine. Nous ne disposons pas, en
effet, de microscope électronique et nous avons simplement pu faire tirer cuel-
ques photographies de nos particules, & 1'Institut Pasteur de Lille et au
C.E.N. de Fontenay-aux-Roses, grice a 1l'amabilité de Messieurs les Profes-
seurs Vivier et Madeleine que nous remercions vivement ici. I1 nous est appa-

A

ru que ces Afcolacs, et en particulier ceux du type A, se prétaient trés mal
aux méthodes classiques d'invesbtigation par microscopie électronigue. Les
figures (III.TS) a (III.23) donnent quelques reproductions des différents
types de photographies obtenus et montrent clairement les difficultés ren-

contrées.

- Les figures (III.18) & (I11.22) montrent les résultats obtenus
pour divers produits en utilisant le procédé de "coloration négative”, qui
consiste & noyer la couche monoparticulaire observée dans un liguide opaque
aux électrons. Les particules n'absorbant pas les électrons se détachent alors
sur le fond constitué par le liguide. Les latex étudiés plus haut donment
d'excellents rdsultats sous ce traitement (figure ITI.18), de réme que 1'Af-
colac F.2 (figure (II1.19)). Mais il semble au contraire que les conditiors de
surface des Afcolacs du type A (figures (I1I.20) a (III.22)) facilitent, par
capillarité, un recouvrement partiel du colorant. On obtient ainsi une sous-
estimation systématique des dimensions des particules, sous-estimation peut-

&tre importbante et difficilement évaluable,

- On a également essayé d'utiliser la méthode d'ombrage. Les échan-
tillons étudiés sont d'abord soumis, sous incidence oblique, & la vaporisation
d'un métal (chrome ou palladium) qui recouvre les particules et la plagque
support en laissant des traces vierges correspondant aux ombres portées des
particules., La préparation est ensuite observée au microscope; les fines par-
ticules du métal vaporisé absorbent les électrons et ce sont les oubres des
particules qui apparsissent, et également les particules elles-mémes, dont le
recouvrement par le métal n'offre pas le méme aspect que celui du support.

Ici encore les latex donnent dlexcellents résultats meis la figure (III,23),
qui correspond & 1'Afcolac A 451.91.5 (D), ne permet d'obtenir gu'un ordre de

grandeur des dimensions des particules.

o



En dehors de ces difficultés liées & la nature des Afcolacs, le mi-
croscope de 1l'Institut Pasteur, sur lequel presque toutes les photos ont été
obtenues, n'est pas équipé de grilles étalon, et le grossissement annoncé
n'est valable qu'ad 30 % environ. Nous avons pu le vérifier en remarquant que
les photos prises pour les latex donnaient des dimensions de 25 % & %5 % su-
péricures aux dimensions probables de ces particules. Cette erreur systéma-
tigque de grossissement, jouant en sens inverse de 1'erreur provoquée par le
recouvrement du colorant négatif, explique sans doute gu'on ait pour ceriains
Afcolacs obtenmu un assez bon accord entre les résultats des mesures de dif-
fusion et les photographies, mais il semble finalement tres difficile, dans
le cas des Afcolacs, d'obtenir une granulométrie précise par des procédés de
microscopie. On pourrait sans doute améliorer ces résultats. Mais i1 faudrait
pour cela disposer assez longtemps d'un microscope électronique, et il est de
toute facon trés probable gue les particules considérées sont profondément
perturbées par les conditions expérimentales de la microscopie électronique,
et on ne peut espérer obtenir un résultat précis qu'en les observant dans
leurs conditions normales, c'est-a-dire en suspensions agqueuses, et donc par

des méthodes optiques.

Ces photos ont néanmoins 1'intérét de nous indiquer la forme, sensi-
blement sphérique.des particules.et un ordre de grandeur valable de leurs di-
mensions. De plus, la distribution relative en diamétres des dispersions reste
sans doute exacte, quelles que soient les erreurs systématiques de grossisse-
ment. Plutdt que de chercher a corriger plus ou moins judicieusement les gros-
sissements indiqués, nous avons donc préféré prendre les renseignements bruts
gue domnaient ces photos et en déduire les granulométries "théoriques" de nos
milieux, en nous réservant de discuter des résultats obtenus et d!'évaluer
alors les erreurs d'estimation en comparsnt courbes théoriques et expérimen—

tales.

On & donc relevé sur les photographies le nombre de particules ob-
servées en fonction de leurs diamétres. Ceux—ci sont en principe mesurés a
+ 0,5 mm, ce qui donne en moyernne, pour les dispersions étudiédes, 10 a 15
classes distinctes de comptage des particules. On sailt statistiquenment [40}
que le nonbre de particules relevées dans une clagse n'est significatif que

pour un comptage de plus de 10 particules; 1'ensemble des photographies don-
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nant généralement pour chague milieu de 150 a 300 particules répertoriées, les
granulométries sont assez bien déterminées sauf sur les ailes. Par ailleurs,
nous nous sommes contentés de prendre des courbes moyennes, a partir de ces
dénombrements, sans chercher & attribuer aux suspensions des lois de distribu-
tion mathématiques. On a tracé surla figure (II1.24) quelques exemples des
granulométries ainsi obtenues. Les distributions sont dissymétriques, par
rapport au rayon moyen, ce qui laisse supposer qu'elles répondent sans doute

5 des distributions du type logarithmico-normal (loi de distribution de Gauss
en prenant comme veriable le logarithme du rayon). On remarquera d'autre part
gue les courbes (a) et (b), sur cette figure, correspondent au méme produit,
1tAfcolac A 451.91.5 (D), &tudié, pour (a), suivant la méthode de coloration
négative, et pour (b), suivant la méthode d'ombrage au palladium. L'écart
entre ces deux courbes est important, mais le rapport (diamétre moyen)/

(1argeur moyenne de la dispersion) ¢st sensiblement conservé.

3) Résultats théoriques et expérimentaux

Le calcul des indicatrices théoriques revient & déterminer les
coefficients Bl correspondant aux distributions étudiées, & partir des for-
mules (III.9) et (III.?O). On obtient une précision suffisante en approximant
les intégrales vpar une simple méthode de trapézes et en décomposant les granu-
lométries en P intervalles égaux de largeur Or suffisamment faible (0,01 O
O,OB\H ici suivant les dispersions). Le nombre N(ri) de particules affectées

. ene

au 1 intervalle, centré sur Ty est déterminé sur les courbes moyennes du

type de la figure (II1.24). On aura alors :

P
k= pr § ﬂ-ri K(m,ri,l) N(ri) , e
i=
(111.62)
P
Bl ::%f Z ﬁri K(m,ri,k) Bl(m,xi,X) N(ri) .
i=1

L'obtention des courbes expérimentales ne présente aucune particu-—



larité par rapport & ce qui a été vu plus haut au sujet des latex. Les figures
(111.25) 3 (1I1I.28) domnent quclques exemples de résultats; les courbes en
trait plein correspondant aux indicatrices théoriques déduites des granulo-

métries photographiques.

On retrouve sur ces courbes, et en particulier sur celles de la
figure (II1.26), les difficultés signaldes plus haut; il est évident que la
grosse imprécision sur les dimensions des particules est ici la principale
difficulté et empéche toute conclusion guant & la validité de la théorie de

Mie.

// F - DISCUSSION DES RESULTATS //

L'ensemble de ces résultats demande évidemment a 8tre discuté. Dans
le cas des latex, dont les dimensions sont presque certaines, il semble que
ni l'appareil, ni la méthode de mesurc ne soient en cause et gqu'il faille
chercher au niveau des particules 1'explication des écarts observés cntre ré-
sultats expérimentasux et théoriques. Avec les Afcolacs apparait un probléme

supplémentaire 1ié & la détermination de leurs dimensions.

Pour discuter valablement des résultats, 1l semble préférable de ne
pas reprendre les méthodes gui consistent & calculer les courbes théoriques
correspondant & des valcurs du diamétre ou de l'indice voisines des valeurs
attribudes en principe aux particules, et & moatrer que 1'on peut effective~
ment encadrer plus ou moing grossicrement la courbe expérimentale par ces di-

verses courbes théoriques. Ce procédé ne prouve finalement rien, puisqu'il ne

S
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donne qu'une idée qualitative des variations possibles des points théoriques
mais reste beaucoup trop complexe pour permetire de calculer 1l'indice, la

dimension ou la dispersion en dimensions qui donneraient la courbe observée.

11 nous a semblé préférable d'utiliser les résultats de la premieére
partie et d'essayer de déduire des courbes expérimentales les coefficients ﬁl
développant ces courbes en polynomes de Legendre. L'intérét de ce procédé cst
gue nous connaissons les variations de ces coefficients en fonction des divers
paramétres caractérisant les particules, et qu'len reportant les 51 cxpérimen—
taux sur des diagrammes tels que celul de la figure (1.3), nous pouvons dé~—
terminer quantitativement la valeur du paramétre correspondant aux observa-
tions. De plus, pour les Afcolacs, nous pouvons introduire ces coefficients
By dans 1'équation de transfert et vérifier s'il y a accord entre les oxpé-

riences de diffusion primeire et de diffusion multiple.

IT - MCthode d'inversion.

1) Formulation

La précision actuelle de notre dispositif étant relativement faible,
il est inutile d'avoir recours & une technigue mathématique trop raffinde,
dont la précigsion serait sans doute illusoire. Nous avons donc supposé que la
fonction de phase expérimentale était développée avec suffisamment d'exacti-

tude par N termes en écrivant
N-1 .
(I11.62) ple ) = [ p 2(p) .

1=0

Cette relation écrite pour les N angles E)i donne la relation matricielle :

(1I1.63) 2] ] = [eCe)] o (a) =2 ().
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Les N points Qi étant choisis une fois pour toute, on pourra inverser la ma-

trice [Ai] et déterminer les f, & partir des mesures ( ei) par

-1
(111.64) B, = ) (A—1)i p(6.) .
=0

On a choisi de prendre N = 19. On sait que pour o € 10 ce nombre de
polyndmes suffit & représenter les fonctions de phase, et un nombre plus élevé
créerait, en calcul numérique, des difficultés d'inversion de la matrice
[Ai]. On a préféré faire couvrir tout 1'intervalle (o, ) aux points O i
plutdét que de les limiter a 1'intervalle expérimental (20°, 135°). C¢ choix
nous oblige & extrapeler les courbes expérimentales dans les deux régions ex~

trénes, mais permet par contre ¢

- de faire un bilan énergétique en comparant le flux disparu du faisceau di-

rect,au flux total diffusé,

- ¢t aussi, en essayant plusieurs types d'extrapolations & 1l'avant, de tenir
compte d'éventuelles variations de p( 8) dans cette zone certainement impor-
tante que nous ne pouvons pas atteindre expérimentslement. On remerquera a
ce sujet que le diffusiometre utilisé pourrait certainement &tre amélioré
et rendu plus performent pour les mesures vers l'avant. Fais la gquestion de
la diffusion aux petits angles reste néanmoins un probleéme délicat nécessi-
tant & lui seul une étude particuliére. Les méthodes d!'Ivanoff [39] présen—
tent peut—€ire une solution intéressante; mais il ne semble pas que 1'on
posséde encore de mesures absolues, confirmées théoriquement, dens cette

région des petits angles.

Pinalement, sous réserve d'extrapolation, nous avons donc pris,
dans (III.63) et (III.64) :

(111.65) 6; =1x10°, avec i entier = 0 8 183

X . . 1 oz c .
le calcul de la matrice inverse de [Ai] a été effcectué par le laboratoire de

Calcul Numérique de Lille.



2) Extrapolation

Itextrapolation dans les directions arrigre ( & <135°) est sans
srande importance, Les indicatrices observées sont en effet trés dissymétri-
ques, sauf dans le cas de « = 0,675, et les Dl sont essentiellement détermi-
nés par les valeurs de p( ® ) vers 1l'avant, On s'est donc contenté pour extra-
poler jusqu'a 6 = 180°, de suivre grossiérement ltallure des courbes entre
8= 110° et © = 135°, On vérifie bien, en extrapolant de différentes fagons
dans les directions arridre, que les Bl siznificatifs obtenus par (IT11.64)

sont pratiquement insensibles & ces variations.

Le probleme est plus délicat pour les directions avaut. L'extrapola-
tion directe & vartir des points expérimentaux sernit trop imprécise, et il y
a intérdt A opérer un changement de variable u(®) donnant 3 p(u (8)) une al-
lure acesi lindaire que possible. Empiriquement, ern utilisant les valeurs
théoricues de p(8 ), nous avons constaté que, pour m = 1,20 et pour les va-
leurs de o comprises dans l'intervalle 1,5 & 5 environ, on obtenalt cette 503
lindarité, entre 6 = 0% et & = 30° ou 40°, en portant le logarithme de p( zuuf
N

en fonction de u(®) = sin2(9/2) (cf. firure (II1.29)).

La lindarité des courbes log p(6) en fonction de u(9) €tant également
assez bien vérifide par les résultats expérimentaux entre g = 20° et g= 40°,
nous avons effectué sur ces courbes 1l'extrapolation 4 8 = 0°. Blle n'est évi-
demment valable que dans la mesure ol la fonction p(e) parde une allure conti-
nue dans la région des petits angles, et n'y subit pas, par exemple, un hrus-
que reléevement. Ce serait en particulier le cas si de trés grosses particules
existaient dans la suspension (agolomérats); leur diffusion, pratiquement

localisée aux petits angles, nous échapperzit et fausserait le résultat.

3) Validité

Nous avons d'abord testé la méthode d'inversion en partant des
courbes théoriques, tracées en ordonnées logarithmigues, et en lisant sur ces
courbes les valeurs de p(ei) 4 introduire dans (III.64). Ies erreurs de lec—
ture sur p(ei) étant alors de 2 % 34 5 %, on & une idée assez exacte des pos-

sibilités de l'inversion, supposée appliquée & une bonne courbe expérimentale.



On constate que les valeurs ainsi obtenues pour les Bl sont eatie-
faisantes. Les 2 ou 3 premiers coefficients sont obtenus & mieux que 1 %; 1=
précision décroit ensuite assez vite mals sans que cela nuise au résultet
cherché, Pour les Afcolacs, nous avons en effet vu que seuls les premiers ;l
déterminaient de fagon critigue le »égime asympintique, Cuant aux Latex si novs
utilisons les ﬁl expérimentaux pour les reporter sur un diagremme tel que
celud de 1o figure (1,5), nous voyons que la pente des courbes théoriques
awmente d'abord avec 1l'ordre des coefficients, de sorte qu'avec une préci-
sion de plus en plus faible sur @l, on obtient cuand méue le oo moyen consl-
déré avec une précision sensiblement constante, pour plus des 3/4 des cosf-

ficients sicnificatifs considérés.

T1 reste & passer au cas des mesures réelles, pour lesquelles les
erreurs sont évidemment plus importantes, et & voir la répétabilité qu'elles

présentent et le confiance qu'on peut leur accorder.

ITI - Résultats et Préci

1) Coefficient ﬁo. Etalonnage indirect de 1'appareil

Si 1l'extrapolation des courbes vers ll'avant est correcte, et si lec
particules ne présentent pas d'absorption propre, le calcul de ﬁo per (III.64)
& partir des mesures absolues de p(6) doit donner, pour toutes les particules
dtudides, une valeur constante, et égele a 1, si le calcul de Frl s (III1.55)

&

est exact. Cette mesure des 609 gui revient & faire un bilan du flux, consti-

tue done un étalonnage indirect de notre appareil.
Sur llensemble des résultats, nous avons obtenu :

(111.66) B, = 0,840 + 0,060 .

AT
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La dispersion des résultats (~7 %) est tout-a-fait tolérable. Elle

est due principalement :
- aux erreurs de mesure de k;j

- aux erreurs systématiques dans 1'extrapolation des courbes (€(0)/x) & 1a
dilution infinie. Ces courbes présentent en effet, pour tous les angles,
sensiblement la méme allure avec les mémes écarts pour les mémes concen-—
trations (deorts dus sens doute aux défauts d'homogénéité des mélanses):
on est donc amené & extraspeler toutes ces courbes de la méme fagon et done

4 commettre une erreur systématique de méme sens pour tout le diagramme;

-~ enfin & l'extrapolation des courbes dans les directions avant. Toutefois,
on peut vérifier empiriquement, en essayant plusieuvrs extrapolations dif-
férentes, que les erreurs ainsi intreduites ont une influence faible sur
les coefficients. Ce qu'on peut prévoir en remarquant que le calcul des Bl

par (II1.64) revient & calculer :

™

sl p(6) Pl(cose ) sin 6 a8

T A7
(111.67) B >

et la présence de gin € dans 1'intégrale minimise l'effet des erreurs sur
p(e) aux petits angles.

IEn ce gui concerne la valeur moyeunne de Boy inférieure & 1, on pour-
roit, a priori, ltinterpréter par llexistence d'une absorption propre des
particules; on mesure dans ce cas (uop(e) au lieu de p(@), et donc “)Oﬁl au
lieu de 61. Mais nous verrons plus loin qutune absorption aussil importante
des particules est peu probable. Nous pouvons donc considérer que cette va-
leur moyenne de ﬁo constitue 1'étalonnage de 1l'appareil et que la valeur

probable de F,1 est @

e ool
- _1.26.00 0 4 oae 4t
(111.68) F o= e 1,85.107

vne erveur de 15 % dens le calcul théorique de Fa est en effet tout-a-fait

acceptable.

cs e/ mas



2) Autres coefficients

Pour les autres coefficients du développement, il est tout-d-fait
logique de repasser a une courbe normelisée, tenant compte de le correction

a faire sur F . On prendra donc comme valeur du coefficient d'ordre 1,

<

Bi = ﬁl / ﬁo , ol Bl et GO sont calculés & pertir des résultats expérimen—

taux par (III.64).

On constate que, pour un méme produit, la dispersion des résultats,

sur ces coefficients, est beaucoup plus faible (1 a2 % pour les premiers).

Le réoultat est prévisible puisque, en normalisant la courbe :
- I'erreur sur k n'intervient plus;

- dansg une lorge mesure, les erreurs systématiques dens 1l'extrapolation 2 la

dilution infinie sont effacées:

- enfin, les erreurs dl'extrapolation dans les directions avant se compensent

partiellement; par (III.67) on a, en effet

My
p(e) Pl(cos 9) sin® de
(1171.69) B = El- e (21} A
1.69 B, = 5= = (2141) = ,
30 .
p(®) gin © g0
0

et pulsque tous les polyndmes P1(+1) sont épavz a4 +1, puls décrrissent
quandeausrnente, les erreurs d'extrapolation donnent dans (IIIu69) des er-
reurs de mfme sens au numérateur et au dénominateur.

On obtient finalement pour ces Ez'une bonine répétebilité dlune ex—
périence i 1'autre. Sur les figures (III1.30) & (III.32) qui reproduisent le
disrramme de la figure (I.3) (51 en fonction de o pour m = 1,20>7 on a re—
porté les résultats ainsi obtenus pour les latex et les afcolmes utilisés.

ang le cas des latex, en principe monodispersés, les coefficients devraient

. . st -
s'alisner sur une verticale oo = €~ 7. Pour les afcolacs, les coefficients

théoriques sont indiqués.

i/ enn




IV - Discussion pour_les latex.

1) Parsmdtres caractérisant une particule

lious séparerons la discussion en deux parties, et envisagerons plus
loin 1a possibilité d'effets d'ensemble des particules. Discutons dl'abord des
propridtés d'une sevle perticule. Nous supposons gutelle respecte la théorie
de Mie, c'est-a-dire que 1l'on a toujours des sphires homosines, de facon 2
pouvoir utiliser les résultats de la 1€ro partie. les causes possibles des
divereerces observées sont alors les imprécisions sur les paramditres carac—

térisant la particule : rayon, dispersion en dimensions et indice.

fuelles que soient les imprécisions des méthodes de microscopie, il

est inutile de chercher l'orieine des écarts dans une erreur de diamdtre. Dans

ce cas en effet, les Bl expérimentaux s'aligneraient simplement, figure

I'4 —_— — . . . - rd
(ILI.DO)y sur une verticsle voisine de la verticale prévue.
b) Dispersion en dimensions

Bien que la monodispersion des latex re soit pas psrfaite, elle ne
veut expliquer non plus les effets observés, et on peut sans calcul écarter

cette cause dler¥eur. I1 suffit de remarquer que pour des granulométries

o

aussi étendues que celles des afcolacs, les coefficients thdoriques B, fi-

sures (II1.30) et (III.31)

4

- PR .
JI11.30), les ﬁl experimentaux obtenus pour les latex.

17

.

gt moins dispersés que ne le sont, figur

&

c) Indige

I1 n'est pas évident que 1'indice des particules colloidsles soit
celui d'un spéeimen macroscopique des résines constitusntes; meis il semble
encore impossible dtinterpréter les résultats per un simple écart de 1'indice,
par rapport & sa valeur théorigue. Fn prenant la théorie de Mie pour calculer

la valeur théorigue de 1'indice du mélange eau - particules, el en mesurant

A
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cet indice par des méthodes interférométriques, Heller et Rugh [41] ont obtenu,
pour tous les latex étudiés, la méme valeur absolue de 1'indice des parti-
cules ¢ m = 1,59, On peut d'autre part supposer que 1l'indice des particules
est complexe, quoique l'hypothése semble intenable, puisque les polystyrénes
ne présentent pas d'absorption propre dans le visible, Bt effectivement, outre
que les coefficients théoriques Dl ne sont pratiquement pas modifiéds psr la
présence d'un terme imaginaire dans 1'indice (cf. tableau IV), 1talbédo des
particules varie alors trés vite avec leur dimension, et on devrait obtenir

ur coefficient BO expérimental (égal & w,.) trdés différent pour les divers

o
7 e . ’ <~
latex étudiés, comme le montre le tableau V, tiré des calculs de 1z .TCre

partie.
Tableau V -~ Valeurs de w 0
- “ i 0,67 | 0,76 2 2,2 4,2 4,6 6,1 6,7
- 54077 | 0,473 0,546] 0,882 0,896 0,945 0,949| 0,956| 0,957
1e 0,310 0,376| 0,789 0,811] 0,897 0,903, 0,915 0,917

2) Bffets d'ensemble des particules

I1 semble donc impossible, en conservant les hypothéses d'applicabi-
lité de la théorie de Mie, d'expliquer les résultats expérimentaux par une
simple variation des parametres caractérisant les particules. I1 reste & en-
visager les mécanismes par lesquels un effet d'ensemble des particules peut
déformer le diagramme expérimental. Lorsqu'on observe plusieurs particules,
on doit s'attendre & deux phénoménes perturbateurs : les diffusions multiples
et les relations de phase entre les différentes sources constituées par les

particules,

Mous n'insisterons pas sur les diffusions multiples; il semble cu'en

extrapolant les mesures & la dilution infinie, on staffrenchisse de ce premier

nécanisme perturbateur.

sve/ o



Dlautre part, on considére généralement que lesg relations de phase
entre les sources secondaires que sont les particules diffusantes deviennent
song effet lorsque les distances entre les particules dépassent 5 & 6 fois
leur diamétre, les particules étant supposées réparties asu hasard l7], aux
concentrations olt nous opérons, on a ¥ = 107 a 109 particules par cm3, ce qui
satisfait largement & la condition d'écartement précédente. Ces considérations
théorigques sont d'ailleurs parfaitement corroborées par les expériences ré-
centes de Harris, Sherman et Morse [42]. Ceuz—ci ont relevé, sensiblement
pour les wuémes zones de concentrations que nous, les diagrammes de diffusion
des latex, en utilisant alternativement comme source un laser & raz He-lNe
(» = 6328 ﬁ)y puis un arc & xénon, dont le rayvonnement était limité, psr un
filtre interférentiel, & une bande passante de 100 X autour de la méme lon-
gueur dl'onde, Bn passant d'une source a l'autre, le nombre de particules
contenues dans un élément de volume éclairé de facon cohérente passe de 105

environ & 1,13 sans que les diagrammes de diffusion présentent de différence.

Finalement, le seul effet d'ensemble des particules qui reste & étu-
dier est la formation d'agsglomérats. Hous avons vu que, d'apres les observa-
tions de Bénarie [26], on peut espérer que les seuls azolomérats rencontrés
dans les latex sont des doublets, avec wne fréquence de 2 % environ. liéme
dens le cas simple d'un doublet, le calcul théorique exact de la fonction de
phase ne parait pas évident. Par ailleurs, il serait trop simpliste d'assi-
miler la diffusion d'un doublet & celle d'une particule sphéricue, quel que
soit le rayon attribué & cette particule éguivelente. En premicre approximea-
¥ tion, neus avons préféré considérer le

doublet comme ¢mstitué de deux sources

cohérentes, situées aux centres des 2

Cg particules, chaque source rayonnant avec
-~ A
0 - & 1la fonction de phase des particules
7 o
/R. -~ 1 =4
Py & ™ isolees.
Q_- 9 =
4 2 = R
s N
Prenons 1l'orisine ¢tun référentiel
Al
p
A M au centre O du doublet, 1l'axe Oy dans
X ‘s o .
le sens de la lumiere incidente, et la
Figure (IIT.32) direction d'observation O dans le plan

x0y, avec (0f,0v) = 6 (fisure III1.32).



Introduisons les vecteurs unitaires

3 0

SO sur Oy

~+ e

S sur OH

% sur 1 2 (O1 et O2 centres des particules (1) et (2)).
On vwosera :

- - -

s =35 ~5_; soit s =2 sin(0/2)
(111.70)

661 = -RJ et 6@2 = + R, ou R est le rayon des particules.
Prenons 1'origine des nhases en O. Solent B et B les composantes du champ

1

incident, suivant les axes 1 et r, respectlvemept perelliéle et perpendicu~
laire au plan de diffusion xOy. Suivant ces mbues axes, et & une distonce

£

r >> R de O, les composentes des champs diffusés par les particules sont

- pour la particvle (1)

. 2 .20 > >
o A dilet - =) ~iF R os.u
(III.7%)
. 2771‘ o ->
A i(ut - —) ~i5ER s.u
T me— )\ 6 ) Al
r i2rr 1 r
- et pour la particule (z)
. arr 2 LT
A 1(@‘,-——“*) +i—=— R s,.u 6) T
Rl e A Teh 5,(0) By
(111.72)
anr 2T > >
. i(w — 7\—") +i= R s.u o
Lr = ionT e S,] (9) ‘JI‘ -

Faisons interférer les deux faisceaux. Pour un cheamp incident non polarisé
et d'éclairement EO, 1'éclairement total diffusé per les deux particules

sexrs o

st/ s



2 2 /2mn TN ~
(111.73) B'(e) = -A55 4 cos” (TR su)(3,5, +5,8) 1_ .
8mr

?

In remarquant que (8181 + 8282

a une particule du doublet, cette relation devient s

) = e p(8)/2, oh o, K et p(®) correspondent

i
pad | > >

(111.74) B (6) = &% cos” (%.E R s.u) p(e) E,
T

Et en identifiant & 1'expression classique B'(8) =05 . T EO ol kd est
r 4m

le coefficient de diffusion du doublet et pd(e) sa fonction de phase norma—

&

lisée, ou aura

(111.75) Xk .p () = 47 7K cos” (g;, Ed).l) .

Le calcul du coefficient kd’ attribué asu doublet avec nos hypothe-
ses, pourrait se faire en intéerant 1'expression précédente sur 6 , avec
p(8) et pd(e) normalisées. le calcul serait difficile et ne présente pas ici
w prand intérdt: nous voyons simplement qu'on majorera ce coefficient en

posant

R 2, . 2

(111.76) 1;(1.-9&(9) < 47K ple) , soit ky < 47 RK

1téoalité serait obtenue si les deux vibrations étaient toujours en phase,
guel que soit €, comme ce serait le cas pour R = O,

Revenons & 12 fonction de phase pd(e). Nous observons un grand
nombre de doublets. Supresons gu'un doublet peut prendre une orientation
quelconque avec la mBme probabilité, on aurae alors en moyenne, pour 1'in-
tengité diffusée

et v R e

N 2 >

a
(111.77) 3(a) = 22 108 = 41 2K plo) cos’ (23 R 4.1)

avece ©

R AN
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Hespace

La quantité a intégrer ne dépend pas des axes. Prenons suivent 8 1'axe oricine
des T , en coordonndes sphériques, avec d W = sing dZd & (voir fisure
> >

(III.BZ)). On aura s.u = 8 cos L, et donec

27 (il
> >
cosg(%er S.1) = —— cosz(% R s cos §) sing 4z

oy Py
cos u du *'“ (1 + é&%%@ﬁl) L =

L
q

ce qui donnera finalement :

(132.79) J(6) = 2 x plo)(1 + SRS

visque le coefficient de diffusion d'un doublet est inférieur a

4 fois celul d'une particule isolée, avec 2 % de doublets dans le milieu

la fonction de vhase observée sera perturbée au tlus par @

pm(e) = 0,08 pd(e) + 0,9 p(B) , soit
(111.80)

g(?) = 0,08 g(d) +0,92 8, .

A titre d'exemple, dans le cas du latex I3.057.4 (x = 2,025), on 2
lculé por (ITI.79) 3(8) qui est proportiomnelle & la fonction de phase pd(M
et on 1'a ensuite développée en polynomes P (u} pur (IIT.64), en la norme~-

lisant (ﬁo = 1). Les coefficients f i ainsi obtenus étant reportés dans
(III.SO), on a

.
.
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@(?1) = B, (1+0,008) @(Z‘) = B, (1+0,225)

. \ o
(171.81) (3(§> = p,(140,034) [:«(I;) = B (140,460)
B(?') = 63(1+O,099> ﬁ(? = B(140,735)

Sauf pour B1, la correction joue bien dans le sens observé, mais elle reste
beaucoup plus faible que 1l'écart expérimentsl déja éeal, pour BB, 3 50 % (fi-
pure (II1.30)). L'expression (IIT1.79) n'est évidemment qu'sapprochée; par
ailleurs, il est possible que, sous la pression de radiation, les doublets
prerment une orientation privilégiée dans le sens du chemp incident, ce qui
auzmenterait la perturbation du diagramme. Mais il semble ¢uand méme que la
présence des doublets est insuffisante & expliquer les divergences expérimen—
tales, et i1 ressort finalement de cette analvse que les lestex ne permettent
pes wne vérification précise de la théorie de liie. On peut alors penser que
1a condition d'homozénédité des particules n'est pas respectée; et en parti-
culier il est possible que la couche de surface des latex présente des pro-

pridtés particulicres.

On voit que pour ces particules, de grenulométries mal définies, la
uéthode employée permet de trouver facilement et sans tAtoniements, la dimen—
sion moyenne probable correspondant & la fonction de phase expérimentale. On

peut alorg discuter bridvement des wéthodes de microscopie.

I1 apparsit que les méthodes d'ombrage donnent, pour les A,451,91,5
(D) et (E), une dimension apparente 40 % trop forte. Ces mesures ayent été
feites avec le microscope de 1'Institut Pasteur, dont le grossissement théo-
rique est 30 % trop fort comme on 1'a wvu, il semble que la méthode 4'ombrage

conne finalement un diamdtre apparent 10 % trop fort, pour les ifcolacs.
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Dons le cas de 1la méthode par coloration nésntive la discussion est
vlus difficile.Pour 1'Afcolac A.451.91.5(B), dont la sranulométrie = $té faite
3 1'Institut Pasteur, la dimension théorique est 15 % trop forte., Compte tenu
de l'erreur de grossissement, plus forte et de sens contraire, 1o coloration
néoative diminuersit donc de 15 % environ le diameétre réel. Pour
1'4.451.91,5(D), étudié en coloration négotive au C.E,H., avec grille étalon,
le grossissement doit &tre bon et 1l'erreur due su recouvrement donnersit ici
un diemdtre trop faible de 40 %. Il est possible que le recouvrement du colo—
ront varie d'un produit & 1'sutre. Incore une folg, une étude plus compléte
nécessiterait 1'utilisation intensive d'un microscope électronigue et nous ne.
pouvons obtenir ici, sur les méthodes de microscopie, que quelgues apercus !
gqualitetifs., L'essentiel reste pour nous de déterminer la fonction de phase
réelle a introduire dans 1l'équation de transfert et nous compererons les ré-

sultats dans 1o dernidre partie.

I1 veste a sisnaler un point important pour ces afcolacs. Leurs di-
mensions sont trop impréecises pour que nous puissions discuter valablement
de la théorie de Mie & leur sujet. Mais on remarquera ndanmoins que pour les
trois afcolacs du type A retenus, mis & part cette question de dimension, les
ﬁl expérimentaux reportés sur les figures (II7.31) et (III,32) suivent assez
bien 1'allure des coefficients déduits des granulométries, et restent raison-
noblement dispersés par rapport aux coefficients correspondant au rayon moyven
des particules. On comparera en particulier les cas de 1'afcolac 4,451,91.5(D)
et du latex oo = 4,2 et ceux de 1l'afcolac 4.451,91,5(B) et du latex o = 2,025;
les coefficients obtenus pour les latex spparnissent nettement plus dispersés
que ceux des afcolacs; ces derniers correspondent donc beavcoup mieux & ce
gu'on peut attendre de la théorie de Mie, L'afcolas F.2 présente zu contraire
le méme effet de dispersion que les latex, cette différence de comportement
niapvarnissant évidemment pas sur les fonctions de phase expérimentsles et
n'étant révéldée que par cette méthode dtanalyse, Il est donc possible que la
diversence des résuliats doive &tre cherchée dans la nature méme des parti-
cules, les latex et 1l'afcolac F.2 étant des polvstyrénes, particules élec—
tricuement charedes, alors que les afcolacs du type 4 sont des acédtates de

polyvinyle non ioniques.

En conclusion, le dispositif et 1a méthode de mesure vtilisés, per-
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mettent un contrdle satisfaisant des fonctions de phase des milieux étudiés,
suffisent a notre étude. Mais il semble bien qu'un probldme soit posé au ni-
veau des conditions de surface des particules. Ce probléme sort du cadre de
notre étude actuelle, mais sa résolution sersit intéressante, et un premier
pas sersit 1o mise au point d'un dizpositif expérimental plus performent et
plue précis, permettant en particulier la détermination de p(e) dens les di-

rections avent, dont les informetions sont essentielles.
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//F;. DIEPOSITIF EXPERIMENTAL ;7

Le dispositif utilisé a A€j3 &té dfcrit [24]. On cherche 2 réali

ser une représentation satisfaisante d'une couche plane-paralléle, homoséne,
limitée par deux plans paralléles infinis. uniformément €clairée sur sa face
supfrieure par un faisceau paralléle. En outre, dans le cas &tudié ici, on
s'intéresse au répime asymntoticue de grande profondeur, ce qui suppose
priori la couche semi- infinie. Rappelons enfin que dans le travail expfri-~
wental, nous nous sommes 1limit¢ & des mesures de luminance totale, sans

¢tudier les caractfristiques de polarisation.

On verra que le dispositif, bien gue rudimentaire, est satisfaisant
pour 1'étude envisagée. 11 comporte (voir figure (IV.1) )

- une cuve (C) de section carrfe de e de surface et de profondeur
25cm dont les parois et le fond sont noircis et qui contient le milieu dif-
fusant et absorbant:

un phare (P), & miroir sphérique, qui dorne & partir d'une lampe (L)
de 1000 Watts, un faisceau sensiblement uniforme et parallélerl'orientation
du faisceau est variable:

le détecteur optique appelé "Troublomdtre” (T), construit par la mai-
son R.E.0.S2.C. suivant nos indications, et dont le schéma est donné sur la
figure (IV.2). I1 ameéne sur un photomultiplicateur (1) le rayonnement diffus
se propageant dans une direction (g, ¢) en un point M du milieu. C'est un
appareil 3 faible champ (3°), assurant une excellente transmission de la
lumilre par une tige de silice (2) placéde 3 1'intérieur du corps de 1l'appa
reil. Un boitier (3) permet d'insérer un filtre interférenciel sélectionnant

une bande de longueurs d'ondes suffisamment &troite. Un jeu de filtres
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gris (4) permet en outre de travailler dans une zone de sensibilité conve-

nable du photomultiplicateur.

En translatant 1'enserble de l'appareil & travers le joint étanche
(5) on peut relever les luminances & des profondeurs variables, Enfin, deux
alidades (6) permettent, l'une, de faire tourner l'ensemble du troublomdtre
autour de son axe vertical yy' en repérant llangle ¢ , 1'autre, de faire
pivoter la partie mobile de la téte de 1'appareil autour de llaxe xx' (voir

figure IV.2) en repérant 1l'angleeq .

// B - METHCDE DE MESURE. CAUSES D'ERREURS //

A 1'aide de ce dispositif, et en utilisant un diffusant donné, nous
nous proposons alors :
1) de mettre en évidence expérimentalement 1'existence du régime asymptotique;

2) de mesurer les caractéristiques de ce régime, c'est-i-dire :
- la variation du coefficient d'extinction v en fonction du paramétre(uo,

~ et celle du diagramme ng) en fonction de ce méme wo;

3) de comparer ces résultats aux résultats théoriques obtenus comme on 1l'a

vu dans la 2eéme partiec.

I - Réalisation du milieu trouble.-

Pour pouvoir varier facilement le paramétre(uo, on est amené &
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rialiser avec deux nroduits différents les propriétés d‘absorption et de
diffusion du milieu. Pour ce faire

~ 1'agbsorption, caractfrisée par le coefficient b, est déterminfe par
une certaine quantité d'un colorant noir, en l'occurence un triazofique de la
benzidine,. mis en solution avec lfeau dont on remnlit la cuve:

~ le diffusant est ensuite mis en suspension dans cette solution. I1
s'agit, comme on l'a vu dans la 3éme Partie, d‘Afcolacs® mais nous avons
Epalement utilis€ du lait. Ce dernier milieu, trds diffusant, est trés sta
ble meis mal caractérist optiquement (indices et dimensions des particules
constituantes inconnus). On considére, en premiére approximation, comme né-
gligeable 1'absorption propre de ces diffusants: donc leur coefficient de
transmission comme dépendant uniquement du coefficient de diffusion pure k
du milieu. On verra plus loin les corrections 3 apporter & cette approxima-
tion.

Pour calculer théoriquement la luminance I(t.,u). nous devons con-
naitre, en plus de la fonction de phase p(0) &tudiée comme on 1'a vu dans
la 3éme Partie, les paramétres o et K du milieu, ou, ce qui est &guivalent,
les coefficients k et b. On mesure done d'abord par transmission, au Diffuw
siom&tre, les valeurs des coefficients d’absorption b du colorant et de dif-
fusion k du diffusant, en fonction de la concentration de ces produits. Les
concentrations des deux produits dans le milieu final sont ajustées pour

réaliser le paramdtre w et le coefficient K désirés.

On a alors réalisé un milieu optiquement connu qu'on éclaire &
1'aide du phare. Si on reldve & des profondeurs et dans les directions va-
rigbles le courant débité par le photomultiplicateur, on aura. 3 une cons-
tante d'appareil prés, les valeurs correspondantes de la luminance I(h,0,9).
Nous ne chercherons pas & dféterminer ce facteur d'appareil, puisque nous ne
nous intéressons gu’aux variaticns de I et non 3 sa valeur absolue. Toubte-
fois avant de passer aux mesures proprement dites, il est nécessaire de vié-

rifier certaines propriétés de notre milieu.
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II — Tests préliminaires .-

-~ On teste d'abord la compatibilité du colorant et du diffusant. On
préleve pour cela un échantillon du milieu, dont on mesure,aprds dilution con—
venable, la fonction de phase p(®) au diffusiomdtre. On a constaté gue pour le
lait et les afcolacs que nous avons utilisés, les fonctions p(e) ainsi mesu-

rées étailent pratiquement inchangées par rapport & celles des diffusants purs.

- On étudie ensuite la stabilité du mélange en pointant, en fonction
du temps, la luminance I(hb’eo’¢o’t> a4 une profondeur hO et dans une direction
(6%,<%) constantes, et la variation de la luminance, avec h, autour de ce
point.A titre d'exemple, on a tracé figure(IV.3 Dles courbes dormnant, pour un

afcolac :

, blog I(h,qy %,t)
(Tv.1)  T(n 8,0, ) = £(t) et e = g(t) .

Les allures de ces courbes sont générales; luminance et pente va-
rient d'abord rapidement, puis restent sensiblement constantes. On constate
en outre que dans le temps qui suit la phase de stabilisation, les valeurs
relatives de la luminance restent constantes 4 la précision des mesures.
C'est donc dans cette seconde phase que l'on effectuera les mesures. On pour-
ra, si nécessaire, rajuster de temps & autre la constante multiplicative des

résultats en pointant une valeur de référence de I(h,0,0).

- On peut enfin s'assurer que les produits utilisés ne présentent
pas de défauts d'homogénéité ou de décantation lorsqu'ils sont diluds dans la
cuve; aucune modification sensible des mesures n'est en effet apportése par un

brassage du milieu en cours d'expérience.

Pour chacun des produits diffusantsutilisés, ces différents tests

sont effectués une fois pour toutes sur un bain d'essai.
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ITTI - Obtention du régime asymptotique.-—

Le milieu ayant eu le temps de se stabiliser, nous relevens-, dans
un plan vertical fixe, I(h,9) eu fonction de h, pour différentes valeurs de

l'angle §. Si on trace le réseau des courbes :
(1v.2) log I(h,0) = f(h)

l'angle 6 étant pris comme paramétre, on obtient, dans les conditions expé-
rimentales précisées ci-dessous, un réseau du type de la figure(IV.4)sur le-

quel, entre les profondeurs ha et h , les courbes sont linéaires.

b’
Au~dela de hb et en deca de ha’les influences du fond et de la

surface se font sentir. Au voisinage de la surface, en particulier, on re-

marque que la luminance se réduit & la luminance transmise (incidence oblique

2 30° dans ce cas de figure),

Mais dans la zone intermédiaire les conditions d'un milieu infini
sont réalisées et la lindarité des courbes correspond bien & 1l'allure théo-
rique du transfert asymptotique cherché. Clest sur cette partie rectiligne

du réseau gque nous mesurerons donc les quantités v et g(u).

on aura g(u) ou g(cosd ) en relevant les valeurs de I(ho,e) A une
profondeur hO fixe de l'intervalle (ha,hb), en fonction de ® . On corrigera,
bien slr, la profondeur de visée lue, par un facteur d‘'appareil dépendant de
6, et expriment les variations de profondeur du centre de la glace d'entrée

du troublométre, lorsqu'on tourne la téte mobile pour faire varier © .

D'autre part, si l'on appelle p la pente des droites log I(h,90> =

f(h) nous aurous Vv en déerivant

~ph -V
(1v.3) 10721 = o7 VT
soit :
(1v.4) v = p.log, 10 / (k+b) .



En général, les coefficients usuels d'absorption et de diffusion
sont plutdt exprimés en cm.-‘1 et envaleurs décimales. Par la suite, nous uti-
liserons donc ces coefficients, repérés par le symbole ('), et tels que :

-l ! - =h! -
(1v.5) 107X LIy qgTBE g

cequi donnera donc :

(17.6) v=p/(k'4) = p/K" .

On constate expérimentalement que la zone de lindarité des courbes

précédentes n'apparait que si ll'on réunit les conditions suivantes :

~1'épaisseur optique totale de la couche (soit 1, = (k+b)h1, ouh, = 20 cnm

1 1

dans nos mesures) est au minimum de 1'ordre de 203

- 1l'intervalle de longueurs d'ondes sur lequel on opére est suffisamment
étroit, méme si les propriétés des produits utilisés varient peu avec X :
d'ol 1l'utilisation de filtres interférentiels (bande passante de 0,01 W

environ dans le visible).

La premiere condition est d'ordre empirique. La zone 0 < 7 <1,
(-% = (k+b)ha) nécessaire a 1l'établissement du régime asymptotique croit un
peu avec 1l'angle (% du faisceau incident et avec la grosseur des particules,
mais reste voisine de 10. Au~deld de T, = (k+b)h

b b
tions visant le fond, 1l'influence de ce fond noir se fait sentir et perturbe

, et surtout pour les direc—

a nouveau le régime asymptotique; suivant les valeurs de<uo (c'est-a-dire de

1'absorption) on at,-T, de ltordre de 5 & 10 pour les visées vers le bas. En

b
conclusion, nous avons été amenés & utiliser des concentrations de diffusant
donnantt, de 1'ordre de 40 & 200, soit des coefficients k' de 1 & 4 cm"1,

le coefficient b' étant fixé par le choix de w.

La seconde condition correspond au fait que si l'on travaille sur
un intervalle AX de longueurs d'ondes trop grand, une variation méme trés
légére du coefficient d'absorption b' avec A suffira, sur d'aussi grandes

épaisseurs optiques, & faire varier fortement la distribution spectrale I(A)
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sur AA, au fur et & mesure qu'on s'enfoncera dans la couche. De sorte que le

paramétre apparent (do’ défini par :

(1v.7) w! (1) = ‘k:f5)~51533)--dx / // I(t,x) dx

T () F () /
A % / JBX

variera avec A; et donc, la pente V variant, on n'aura plus le régime expo~
nentiel simple. Cette condition oblige & travailler avec des filtres inter-—
férentiels, ce qui limite fortement la lumidre recue et donc les possibilités

d'étude.

IV - Précision des mesures .-

Remarquons enfin que la rapidité avec laguelle on constate 1'éta—
blissement du régime asymptotique dépend évidemment de la précision avec la-
quelle se font les mesures, et donc de la rigueur avec laguelle on détecte
la linéarité des courbes log I(h,8) = f(h). La précision donnée par la chafne

de détection elle-méme, est conditionnde par les erreurs :

~ de relevé de la profondeur h,

~ de pointé des angles B et d,

- de détection et d'enregistrement du courant de photomultiplicateur (dues
principalement au bruit de fond et aux variations du courant d'obscu-~

rité).

L'ensemble de ces erreurs donne une répétabilité expdérimentsale de

ltordre de

plog I(h,q) =% 0,005

(enregistrement logarithmique du courant).
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A ces différentes erreurs s'ajoute, dans des mesures relatives,
1l'erreur d'étalonnage des filtres gris; cette dernilre- erreur enléve toute-
fois peu de précision & la détermination de Vv et de g(it). Le relevéd dtun
diagramme g(i) & une profondeur domnée nécessite en effet rarement plus d'un
seul changement de filtre, et on prendra pour la pente p, dont on déduit Vv,
la valeur moyenne d'un grand nombre de pointés. Finalement, les précisions

moyennes des mesures sont enviren de :

Ap/p=2%
(1v.8) ‘ .
pg(u) / elp) =5 %

V -~ Etude des diverses erreurs systématiques,~

A partir des réseaux de courbes tels que celui de la figire(IV.4)
nous pouvons étudier les influences, sur le régime asymptotique, des diffé-
rentes erreurs systématiques introduites dans la réalisation de notre couche

plane-paralléle et semi-infinie.

1) Influence du fond

On vérifie facilement que, dans leur zone de linéarité, les courbes
de luminance ne sont pas affectées par la présence du fond noir, limitant le
milieu théoriguement infini. I1 suffit pour s'en assurer de revétir le fond
d'un matériau blanc ou réfléchissant; les courbes sont alors fortement modi-
fiédes pour les profondeurs supérieures a hb’ mails inchangées dans la zone
linéaire. Ce résultat est d'ailleursprévisible. L'influence d'un fond noir
placé &4 T = T est analogue a celle da pseudo-sources "négatives" disposées
sur ce fond, et rayomnant vers le haut avec, en valeur absolue, la luminance
I(h1,e > 0) du régime non perturbé (de facon & respecter la condition limite
I(h1,9 >0) = 0 sur le fond). De telles sources agiront comme le faisceau

incident, mais en sens inverse, et donneront également, dans la zone

ha <h < hb un régime asymptotique qui représente la perturbation du fond sur
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notre mesure. Si on remarque alors que les sources négatives sont 100 ou
1.000 fois plus faibles que le faisceau incident, on comprend que leur in-

fluence reste négligeable.

2) Influence des parois

Par rapport & la géométrie du milieu, laprésence des parois intro-
duit une seconde perturbation systématique. Plus exactement, la limitation
transversale de la couche est due, non seulement aux parois de la cuve, mais
aussi & la structure du faisceau éclairant, de diameétre = 60 cm, qui ne recow

vre nagntiérement la surface libre de la couche.

Ici encore, le plus simple est de faire varier 1l'effet perturbateur
pour étudier son importance. On introduit pour cela dans la cuve, éclairée
normalement, des parois mobiles, soit en t8le noircie, soit en glace réflé-
chissante. On trace les réseaux de courbes relevés pour diwers écartements
de cesparois. Remarquons d'ailleurs que lorsque lesiarois de glace ne sont
plus distantes que de 40 cm environ, elles s'inscrivent dans la tache du
faisce:u, de sorte gue, pour un éclairage perpendiculaire,on obtient artifi-
ciellement un milieu infiniment étendu latéralement, aux défauts prés dtab-
sorption des glaces. On constate que tant que les parois mobiles restent a
une distance de l'appareil supérieure & environ 10 cm, les mesures sont indé-
pendantes de la nature comme de la position de ces parois, sauf dans le cas
ol 1'absorption devient tres faible (u6> 0,975 & 0,980). Nous n'avons pas ap-
profondi ce cas particulier des milieux quasi-conservatifs; i1l présenterait
sans doute une difficulté expérimentale nouvelle en raison du rdle important
gqu'y jouent les parois. Mais pour les taux d'absorption utilisés dens nos me-
sures, notre dispositif est & ce point de vue satisfaisant et les limitations

latérales de l'éclairement et du milieu sont sans importance.

Comme dans le cas du fond, on pourrait expliquer le rile négli-
geable des parois en considérant que la luminance relevée est la luminance
théorique diminuée d'une luminance corrective, I‘(h,e), due & des pseudo-
sources "négatives" convenables qu'il faut placer sur les parois pour y se-
tisfaire aux nouvelles conditions limites. Plus simplement essayons de relier

1'influence des parois & 1'importance de 1'absorption, et d'évaluer numéri-
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quement 1'erreur maximum 2 laguelle on peut s'attendre. Pour cela, dans 1'hy-
pothése d'une incidence normale, considérons la luminance en un point M du

milieu situé sur 1'axe du faisceau. Pour pouvoir contribuer au régime lumi-

D neux en M, un pioton tombant en P sur la
+: " ?;"V*ig surface de la couche doit parcourir au
EER SR A A minimum la distance PM. La probabilité
; /( /// pour qu'il atteigne M sans &tre absorbé
r 9 // est alors anpproximativement
L1y
rfy'ao p = o0
IW!/ La valeur edoptfe pour

Cette probabilité est ainsi d'lsutant plus

Firure (IV.5) fortement majorée gue le point P est plus

écarté de 1'axe, puisgu'on n'a pas temu

compte :

~ des allongements de trajet entre P et M dus aux diffusions multiples, et

d'autant plus probables que PM est plus grand

- ni du fait que, lors de la diffusion primaire en P, la dissyméirie de la
fonction de phase p(6) donne une probabilité de déflexion du photon vers M
d'autant plus faible que le point P est plus éloigné. Méme avec une proba-
bilité aussi défavorable, on peut pourtant montrer le rdle négligeable de
la limitation du faisceau incident a un cylindre de rayon HPO (de 1'ordre
de 30 cm ici), deés que le coefficient d'absorption b est suffisamment
élevé. Avec nos hypothéses précédentes, appelons en effet P1 et P2 les
poids des contributions auv régime lumineux en M des photons arrivant sur
la couche, respectivement & 1'intérieur du cercle de rayon HPO et sur le

reste de la surface. En posant HM = r et HP = a, et en prenant pour élément

de surface réceptrice une couronne circulaire 2w.HP.dHP, on aura :

HP [br/cos a
[ © © 2T o-u
P, =/ 2 THP exp (~b.MP) d.HP = = e .udu
b
0 br
o oo
i 2 =1
P, = 2 THP exp (-b.MP) d.HP = / e .uadu .
/ b
HPO /br/cos a,

(ao = HMP,. - fipure (IV.5) )
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ol on & posé :
u = rb/cos a

ce qui donne :

P zzg%g I?—rb (141rb) - e—rb/cos a, (14rb/cos ao)}
b

(1v.9)
(i -
P :_2_ e rb/cos % (1+rb/cos a )
2 2 ¢
b
Si 1'on considere alors que le régime asymptotique apparait déja
&4 des profondeurs moyennes r V10 cm, avec des coefficients K' = k' + b' de

144 cm—1, on voit que, pour @ < 0,900, le coefficient népérien d'absorp-

tion b est supérieur & 0,25 cm ', ce qui domne, avec HP = 30 cm,
(1v.10) P,/ B v 5407

et méme ainsi majorée, la contribution des photons absents se révele négli-

geable,

3) Influence des défauts d'éclairage.

La simulation d'un faisceau parallidle et uniforme & 1l'aide du phare
(P) reste évidemment assez grossidre du fait de la position de la lampe (L)
qui masque partiellement la lumiere réfléchie et provoque une ombre génante

sur 1l'axe du systeme ol est justement placé le détecteur optique.

Le choix principal dans le mode d'éclairement est donc celui de la
lampe. Ou bien on cherchera & réaliser un parallélisme aussi rigoureux que
possible du faisceau en utilisant une source ponctuelle, mais 1'enveloppe de
la lampe et son filament provogueront alors toujours une ombre trés marquée.
Ou bien au contraire, on sacrifiera le parallélisme pour gagner en unifor-
mité, en utilisant une lampe & enveloppe large et dépolie; le rayonnement

direct de la lampe masquera zlors plus facilement 1'ombre beaucoup moins mar—
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quée sur le faisceau dispersé donné par la source &tendue gue constitue le
verre dépoli de la larpe.

Le régime asymptoticue ne dipendant pas en valeurs relatives de la di
rection du faisceau incident, (comme on 1'a dit dans la deuxiéme partie et
corme on a pu le virifier en variant 1'inclinaison du phare), on est amené
A choisir plutdt le second mode d'lclairage qui donnera des défauts de paral
1Zlisme, en principe sans importance dans notre &tude, rais réaliserz mieux
1f'uniformité d'€clairement indispensable.

On a donc utilis€ comme source une lampe 2 verre dépoli. en maintenant
en outre le phere aussi loin que possible de la surface pour gagner encore
en uniformité. On a tract sur la figure (IV.6) le diagramme de la lumidre

incidente, mesuré hors de le couche pour une incidence normale. Ce diagram-

[OAY

me a &t€ relevé sur l'axe du faisceau et se déformerait légérement si 17on
s'écartait de l'axe, mais on voit que la lumidre incidente reste localisée
dans un angle d'ouverture assez faible. On a &galement relevé de place en
place 1l'€clairement recu par la surface, en 1'intégrant par une cecllule pho
to-Electrique. Cet &clairement reste uniforme & 20% environ dans la zone
€clairée.

Enfin, pour les mesures en milieux fortement absorbants, nous interpo
sions un large verre d€poli, sur le faisceau du pharc, utilisé€ en incidence
normale. Ce verre corrige partiellement les défauts d'uniformité et présente
surtout 1'interé&t d'éclairer la couche avec un rayonnement diffus dont le
diagramme de luminance est plus proche du diagrarme asymptotigque que celud
du faisceau direct; la plus grande rapidité avec laquelle s'Ctablit alors
ce régime asymptotique compense largement les pertes lumineuses par réflexion
ou ebsorption du verre dépoli. et permet une &tude plus facile des milieux
trés absorbants.

Les défauts d'€clairement &tant ainsi compensés au maximum, on étudie
leur influence en relevant les pentes p et les diagrammes g(n) dans divers
plans verticaux autour de l'axe de l'appareil. La partie horizontale de la
téte du détecteur se déplace alors dans un rayon de &cm environ, c'est 3
dire dans une région ol les défauts d'uniformité de 1°'éclairement sont dé3ja

assez importants. On constate que ces défauts persistent en profondeur, et
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que dens une rotation autour de le verticale, les luminances ont, 3 1 7inSfs-

de la couche, les mémes maxima et minima que 1'intensité incidente. Cepencsit
4 la précision des mesures, les pentes restent les mémes, ainsi que les dis-
grammes relatifs. A titre d'exemple on a tracé, figure{IV.7) 4 diagrammes,
arbitrairement ramenés & une méme valeur & 90°, et correspondant & 4 planc
verticaux perpendiculaires entre euxr. On voit que la corrélation des mesures
est assez bonne en valeurs relatives, bien que les écarts absolus atteignent
30 %. Ceci est encore & rapprocher de la remarque précédente sur le faible
réle des points éloignés, dans le régime lumineux en un point donné; pour un
éclairement non parfaitement uniforme de la couche, on observe donc & 1'in-
térieur du milieu la Juétaposition de régimes asymptotiques présentant les
mémes caractéristiques, mais dont les intensités absolues varient en repro--

duisant les variations de 1'éclairement incident.

Il n'en reste pas moins que les défauts dtéclairage sont la prinsi-
pale cause d'erreur et diminuent fortement la précision de g(H). Dans les me
sures définitives, on a essgyé de compenser au maximum ces erreurs en prenant
pour g(p) la valeur moyenne de 4 diagrarmes relevés dans des plans perperci--
culaires. On verra que les résultats ainsi obtenus sont finalement assez bons
81 on les compare aux valeurs théoriques,mails cette limitation de précisicr,
bien supérieure a celle que domnerait le détecteur lui-méme, rend difficile
une analyse plus poussée des résultats. Une amélioration ultériecure de 1'é-
clairement de la couche apparait donc souhaitable.

4) Influence du détecteur optique

La derniére perturbation systématique de la mesure est due a la
présence méme du détecteur 3 1'intérieur du milieu. Les faces de ce detecteur
ont été noircies pour éviter les réflexions paresites, de sorte que 1'intro-
duction du troublométre revient & Oter un certain volume diffusant au volsi-
nage immédiat du point ¢l l'on fait la wesure. Le fait, déja plusieurs fois
souligné, que le régime lumineux, en un point d'un milieu trouble, soit prin-
cipalement régi par les points voisins, va jouer ici défavorablement, et lion
doit s'attendre & ce que cette élimination d'un volume diffusant capital, au

voisinage du point ol 1'on fait la mesure, perturbe le diagramme expérimental .

Des faces réfléchissantes; pour le troublometre, compenseraient

YA



sans doute partiellement ce défaut de volume: mais outre que les réflexions
de lumiere deviendraient génantes pour les études de régimes moins symétri-
ques (au voisinage de la surface, par exemple), le volume immédiatement situé
derriére la glace d'entrée du détecteur ne peut &tre remplacé par aucun ar--

tifice et joue un rdle primordial.

T1 est & peu pres hors de question de calculer théoriquement la
perturbation de 1l'appareil. Néanmoins, pour se faire une idée de la fagon
dont elle doit jouer, et comme il semble peu rigoureux de raisonner sur des
"ombres portées' dans le cas d'un régime diffus dont le flux direct a dis-
paru, on peut essayer d'assimiler 1'influence du volume diffusant absent &
celle d'une source corrsctive convenable. Ici encore, la luminance détectée
en un point A de la glace d'entrée de 1'appareil est la luminance théorique
1(n(A),6,4), diminuée d'une luminance diffuse "négative" due aux pseudo~
sources '"négatives" que nous devons répartir aux différents points M de le
surface de l'appareil pour y satisfaire aux conditions limite. L'appareil
étant noirci, ces sources émettront dans toutes les directions (8,¢) avec
la luminance théorique I(h(M), 6, ¢) comptée négativement. En premiire approxi-
mation, on peut raisomnablement substituer & ces sources une unique source
ponctuelle négative, placée vers le centre O de la t8te de 1‘'appareil (vo~
lume le plus actif), et dont on pondérera 1'émission de fagon 3 retrouver
sensiblement, dans une direction (8,4), la somme de toutes les luminances
négatives précédentes. Ce qui revient & attribuer & cette source ponctuelle

une intensité énergétique :

/

(1v.11)  3lase) = —/ T(n(M)e ») as ,

// S(@r¢>

ol I(h(M),9,¢) représente la luminance non perturbée tombant en un point M
de la surface de 1'appsreil, et S(G,¢) la section apparente de 1'appareil

dans la direction (6, ¢). (voir firure (IV.8) )

I1 apparait alors que la perturbation considérée sera beaucoup

plus forte pour les visées vers le fond gue pour celles vers la surface, o+



augmentera avec 1l'absorption. On voit en effex
qu'en un point A de la flace d'entrée de 1'ap-
pareil :

= la dissymétrie dans 1'émission-de la scurcs

7

ponctuelle, liéde & celle de g{p) dans

(IV.11), .donne une correction croissante
lorsque u passe de ~1 a +1, cette creoissan-
ce étant d'autant plus rapide que g(p) est
Figure (Iv.8) plus dissymétrique, donc que wo est plus
faible;

. 7 cette correction, déja dissymétrique, se supcrpose & une grandeur & dé-
tecter également dissymétrique mais justement en sens inverse : d'oll une
importance relative AI/I de la correction, beaucoup plus grande pour
iU > © que pour p <o, et encore croissante avec (1—wo);

- enfin les pondérations relatives de 1‘'émission négative, par le facteur
Sot(o) o ~vi(8)

e dans (IV.11), et de la grandeur & mesurer I{t,H), par e ,

sont encore dans un rapport défavorable pour K> o(t (&) > 1(0) ot crois—

sant avecv , donc avec 1l'absorption.
?

Pour mettre en évidence cette perturbation et pouvoir l'lestiumer de
fagon gquantitative, le plus simple reste de faire varier son importance, et
pour cela, puisgu'on ne peut réduire les dimensions de 1‘appareil, de faire
varier la concentration du wilieu étudié, Pour une dilution infinie de ce mi-
lieu, le volume optique occupé par 1l'appareil tendra vers zére, et on peut
espérer s'affranchir de cette perturbation en extrapolant les résultats ex--
périmentaux & la concentration nulle. On est bien sfr limité dans la zone ol

1'on peut faire varier la concentration de notre milieu puisque s
- si la dilution est trop forte (k'+b' < 0,75 ou 1 cm‘1) le régime asympto-
tique n'apparait plus,

—~ 81 la concentration est trop élevée, la décroissance trés rapide de 1'in-
tensité & détecter, la saturation du milieu en absorbant, la tendance & la
décantation de la suspeusion et d'éventuelles relations de phases entre

particules diffusantes trop rapprochées, perturbent fortement les résultats,



Ayant donc préalablement déterminé, pour les produits utilisés, une
zone de concentration ou les mesures restent suffisamment précises, on effec~
tue sur chaque bain, de W, donné, 4 ou 5 séries de mesures, en partant de la
concentration la plus forte et en diluant peu & peu le milieu de fagon conve-
nable., Si on trace sur une méme figure les diagrammes relevés pour ces diffé-
rentes concentrations, et arbitrairement ramenéds & un méme maximum pour
B=17, 1'allure générale des courbes est celle donnée sur la figure (IV.9)
qui montre bien la localisation vers le bas (OO < 8 <490°) de la perturba-
tion d'appareil, et permet de la corriger; sur cette méme figure on a en
effet tracé en pointillés la courbe g(u) déduite des points expérimentaux par
extrapolation & une dilution infinie. On constate d'ailleurs gue 1'erreur
A1(u) est sensiblement proportionnelle a la concentration (figure IV.10). 4
la précision des mesures, la pente p des courbes log I(h,e) en fonction de h
reste, comme prévu théoriquement, proportionnelle & la concentration. La
présence de 1l'appareil ne perturbe donc pas cette quantité, ce qui semble
logique d'aprés le modele de perturbstion gue nous avons adopté et qui
dorne une erreur AI/I indépendante de h. Notre problime est ainsi expérimen—~

talement résolu.

Remarquons par ailleurs qu'en extrapolent de cette fagon nos résul-
tats nous pouvons éviter une autre correction de la mesure, correspondant i
l'erreur systématique due & la dimension non négligeable de la glace d'entrée
de.l'appareil. En effet, si on considére comme linéaires les variations de
g(p) sur 1'intervalle étroit du champ angulaire Aw de 1'appareirl, le flux
détecté & une profondeur ho dans une direction 6 ne correspond pas rigoursu-

sement & la luminance I(ho,e) mais & :

0, = pyf I(M,e) as ,

0

ol M est un point courant de la surface S de la glace d'entrde.

coo/.aa



En appelant r le rayon de cette
glace, ho la profondeur de son centre O,
et en remarqua%t que 1l'extinction du fais-
ceau est en e Kh, on reléve enfait le

flux ¢

+r

: I(ho,}.L) e

-~V i1 6 /o
Kr sin 2*/rémx ax

&l
i

au lieu de :

Fipure (IV.11)

2
@2 = Tr°Aw I(“’ho>

Ce qui donne :

@ 0
(1v.12) 51‘ = 3 (~i4) + I (-ia), avec 4 = - & SN0
2 © 2 r

¢t ol Jo(z) et J2(z) sont les fonctions de Bessel classiques. En développant
on trouve une erreur maximum éﬁn/Z et pouvant atteindre 10 % aux concentra-
tions moyennes utilisées. Mais comme on peut s'y attendre, cette erreur,
proportionnelle & K, donc & la concentration, s'élimine d'elle-méme si on
extrapole & une dilution infinie, ce qui correspond & un détecteur ponctuel,

donc exact.

VI -~ Réalisation des mesures.—

En résumé, pour étudier le régime asymptotique, sur les divers
produits diffusants considérés, nous avonssuivi la méthode de mesure sui-

vante :

ces/ous



1) Tests et mesures préliminaires

- On détermine au diffusiomdtre la fonction de phase p(8) du diffu-
sant pur, et son coefficient k' de diffusion en fonction de sa concentration.
On détermine le coefficient d'absorption b' du colorant en fonction de sa

concentration.
- Sur unpremier bain on teste la compatibilité des deux produits
(en vérifiant au diffusiomdtre que p(e ) ne change pas), la stabilité du mélen-

ge en fonction du temps et son homogénéité,

- On détermine enfin les zones de concentration et 1l'intervalle de

valeurs de W, ol les mesures sont possibles.
~ On peut alors passer aux mesures proprement dites.

2) Mesures du régime asymptotigue

Pour chacun des produits et pour diverses valeurs W, choisies dans

1'intervalle valable on réslise la série de mesures suivantes :

~ on établit un bain de Ch donné (& 1'aide des déterminations préalables de
k' et b') avec la conceniration maximum choisie et on vérifie au diffu-~

siométre le coefficient (k'+b') total:

- on reléve dans quatre plans verticaux perpendiculaires les intensités en

fonction de n pour les dircctions 6= 0.(10°).1800°;

~ on dilue ensuite 3 ou 4 fois le bain de départ en repétant sur chacun des

nouveaux bains ainsi obtenus les mesures précédentes.

3) Dépouillement des mesures

On calcule alors, pour les diverses concentrations du milieu :
- la pente moyenne des droites log I(h,a) = f(h), dtoll v = p/(k'+b'),

- le diagramme moyen g(p) en prenant la moyenne des quatre diagrammes releveés

On extrapole enfin & la concentration nulle le diagramme g(p) en
ramenant & un méme maximum avant les différents relevés et on prend pour v

la moyenne des valeurs obtenucs pour les différents bains.
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/ C - DETERMINATION RIGOUREUSE DE w« - ABCORPTION PROFRE DU DIFFUSANT /

L

Avant de comperer les rlsultets exnlrimentaux aux courbes théo
riques, il reste & priciser un dernier paramétre du milicu, non accessible
directement, qui est 1‘absorpticn propre du diffusant. En effet, si le dif
fusant prisente uve légére gbeorpiion propre, de coefficient bdq on n'aura

qu'une valeur approchée wo(th) de w_en le calculant 2 partir des mescros

i

préalables des coefficients d'extinction K'=k“+bé du diffusant et b' du co-

lorant. On aura en fait

A3 s TR kY% P
d ¢ c

. . (& ) .
le coefficient Uo caractérise le diffusant. 81 celul--ci est presqu

ou ]
.o N ( a) . , ;tn)
un diffusant pur \mo oisin de 1) l'Zeart erntre la valeur prévue wo

et la valeur éxacte W, sers Taible: mais ceste erreur risque pourtant 47é-

tre génante, v variant rapidcmeut aves w_ nour les mdlieux peu absorben
- o)
(ef.figure (II.3) ).

NWous avons vu dans la 3&me Partie cu'unc d€termination directe

(a)

de w, ~ au Diffusiomdtre dfpassait les possibilités actuelles du disposi

+if: et nous devons done chercher une mesure indirvecte de b’. Ceci est thoe

origuement tout 3 fait possible, 8 partir des mesures dec lumlnance diffuse.

Levin et Ivanov ont mont»& que, dans un cas de transfert absolument po
ral, on pouvait dfterminer 1'absorption propre totale du milieu & partir
des variations de la luninance dans 3 directions perpendiculaires entre
elles autour d'un point guelcongue fﬁ%J Dans le cas particulier du répime
asymptotiaue, nous obtencas ce résultat en €crivant s’ wplement la relation

de récurrence (IT7.22) pour 1=o. On aura alors en effet

(Iv.11) g, = (1~wo) g >

R A
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soit

(IV.15) bt = bé + D

Vo= . - = oy -
d 1 o By
e

/+1
£ Joq VUFZ(U) du
+1
g(u) du
‘1

ol p est défini par (IV.3). A partir des veleurs expfrimentales de b et
g(p) on peut donc déterminer b'. donc bés connaissant bé. On a calcul? les

., - 3 . 2: ” . -~ .
qguantités g1 et go en utilisant la matrice [A.] €tablie dans la 3¢éme partie.

En comparant (III.62), (III.6L4) et (IT.15), on voit qu'on aura

19
) (A“T)z g(@i) = (20+1) g, - ol Gi = ix10°, avec i = 0.1 —~18:
i=

donc le calcul numérigue de b'. & partir des valeurs expérimentales g(0.)
: ACH

s'écrit

(IV.16) D' = -

1
w 3

Connaissant b' on aura la valeur réelle de w 5 partir des mesures par
o? D

|
|
|

(Tv.17) 0 =

C'est cette valeur (IV.17) de wé gu'on a utilisée pour exprimer les risul-
tats expérimentaux. On remarquera que la relation (IV.1Lh) est éxacte, la
relation (II.22), & l'ordre %=0, #tant inchangle que l'on tienne compte ou
non de la polarisation. Notons encore que cette méthode de mesure avait

aéja ¢té utilisfe, sur des milieux trés faiblement absorbants (wo>Oa900) par

Timofeeva |[Lh].
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Revenons sur l'absorption rropre des diffusants utilisés. MNous
avons fait des mesures avec une quantité constante de diffusant, soit avec
Ki=ecst, seule la concentration du colorant. ¢ , variasnt d'un bain 8 1l'fautre.
81 on porte la valeur expiricentale b' de l'agsorption totale., obtenue par
(IV.16), en fonction de Ccﬁ on aura en principe pour les différents diffu-

sants utilisés, des droites d'€auation

(Iv.18) b* = v'.C + b!
o C a

ot bé est le coefficient d'absorption du colorant pour la concentration
unité, et b' ls valeur constante de 1l'absorption propre du diffusant. En

extrapolant les droites (Iv.18) & ¢ Can or peut déterminer bé et en dfduire
(a)

le coefficient v du diffusant considéri par

(IV.19) w =
o]

La figure (IV.12) donne les courbes d'Cquation (IV.18) obtenucs
pour quelques uns des diffusants &tudiés. Les courbes (II) et (III) corres
pondent 4 un méme &chantillon de colorant et sont sensiblement paralléles.
On voit aue cette méthode de mesurce permet dfatteindre de trés faibles ni-
veaux d'absorption. Le lait avmparait comme un excellent diffusant, avec

a) o R . .. a)
w( ‘v 0,990, Pour les différents afcolacs &tudiés, le coefficient wé res

'Y

Y

te voisin de 0,070 quelle que soit la dimension moyenne des particules

-

(amoy allant de 2 3 L environ). La méthode de mesure n'est pas assez pré-

cise pour que 1'on puisse mettre en Zvidence, si elle &xiste, une variation

(a)

de w, ' avec o . Tout ce quion peut dire, est que, si les afcolacs suivens

moy
la théorie de Mie, leur indice est complexe avec une partie imaginaire de

l'ordre de

y = - (20,5).10
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// D - RESULTATS //

I - Exemple généraux

Pour indiquer les possibilités du dispositif expérimental, nous
avons trac?é figure (IV.13) gueloues courbes expérimentales v(wo) obtenues
pour divers diffusants. Les courbes (I) 3 (III) correspondent fespective
ment aux afcolacs A.451.91.5(A), A.L51.91.5(D) et A.451.01.7. Les o moyens
de ces dispersions. donnés par les granulcmétries, valent respectivement
2,5:4,5 et 8, et on retrouve hien qualitativement la variation prévue pour
la fonction v(wo) (voir figure (II.3) ). Corme prévu &galement, l'anisotropie
des diagrammes g(u) ausmente avec l'absorption: on en aura un exemple plus

loin, figure (IV.15), pour l'afcolac A.451.91.5(D).

Dans le cas de l'afcolac A.L51.0A.7. on a tracé la courbe prévue
par la granulométrie sur la fipure (IV.13), (courbe (IV) ). On voit gu'elle
correspondrait & des particules beauccup plus petites, ce qui est all, comme
on 1l'a vu plus haut, au reccuvrement des particules par le colorant népatif
qui feusse la mesure des particules au microscope &lectronique. Il est ma
lheureusement impossible, pour ce produit, de déterminer valablement 1'in-
dicatrice au Diffusiom@tre. la diffusion avant &tant trop intense et ne

permettant plus d'extrapoler suivant la méthode utilisée (a>>5).

L'afcolac A.451.91.5(A) a déj& fait 1'objet d'une publication an-
térieure [24]. Pour ce produit les résultets exnérimentaux suivent assez
bien les résultats déduits de la granulomitrie, mais dans ce cas, comme pour
d'autres produits non cités ici. cet accord provient probablement d'une com
pensation d'erreur, toutes leurs granulométries ayant &t€ effectufes & 1'Ins-
titut Pasteur, par coloration négative:; l'erreur de grossissement du micros-
cope compense alors partiellement, comme 1'a d€ja souligné, les erreurs dues

au recouvrement des particules, et A la précision des mesures., il est dif-

Y AR



ficile de trancher. Ls. courbe (I) en trait mlein. fipure (IV.13), est
déduite de ls granulom{trie.

De tous les produits €tudifs. c'est finnlement l'afcolac £.451.C1.
5(D) aqui se reléve le plus intéressant. Nous avons pu en effet effectuer
sur ce produit des expfriences peralléles complétes en ririme de diffusions
multiples et au Diffusiométre, les dimensions moyennes des particules donnant
dans les deux cas de honnes conditicns expérimentales. D'autre part. comme
on 1'a vu dans la 3éme partie. les deux granulométries cue nous avons pu
obtenir de ce produit ont donn? des risultats trds ncttement différents,
de sorte que les expériences de diffusion vont permettre ici de trancher

nettement.

II - Afcolasc A.1451.91.5(D)

Nous disposons, pour la fonction de phase de ce produit, de trois
développements distincts, obtenus, d'une part & partir des mesures au Dif-
S1N4 3 3 !
fusiom@tre, et d'autre part 3 partir des granulométries réalisfes par les
procédés d'ombrage et de ccloration négetive. Ces trois dfveloppements ont
ét¢ reportés plus haut, sur la fipure (ITI.31). On a calcull les caractiris:

tiques v et g(u) du régime asymptotique pour ces 3 sfries de coefficients.

- Sur la figure (IV.14), on a trac’ les 3 courbes thforiques v=f(wo)

-\

ainsi obtenues., et on a reporté les points explérimentaux. Les courbes (I

~
=

et (II) correspondent respectivement & la granulométric du C.E.N., par co-
loration nérative. et § celle de 1'Institut Pasteur, par orbrage.la courbe
(II1), correspond au dévelcppement expfrimental, d&duit des mesures au Dif-
fusiométre; l'accord des points explrimentaux avec cette courbe est excel

lent.
- Les résultats sont tout aussi concluants pour le diagrarme g(u). Sur

la figure (IV.15) on a trac?é, pour les valeurs de W utilisées expériment-

lement, les diagrammes thlorigues calculés avec le développement obtenu au

R
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diffusiométre, et arbitrairement ramenés & la méme valeur g(w) = +1.
Les points expérimentaux correspmondants sont portés sur la figure: ils
suivent les diagrammes thforiacues de facon satisfaisante. commte tenu
de le nrécision m€diocre sur g(u) et de la forte sensibilité des dia
prammes thforiques aux erreurs sur les Bl. Les résultats prévus nar les
granulométries restent au contraire nettement difffrents. comme le mon-
tre la figure (IV.16), sur laquelle on a vorté, pour w, = 0.880, les

trois courbes théoriques et les points expérimentaux.

L'ensemble des figures (IIT.31) et (IV.1h) & (IV.16) exprinme
clairement les conclusions de ce travail. Elles mettent en &vidence les
difficultés des études directes de granulométries, et d'autre part 1'ex-
cellent accord entre les expfriences en diffusion primaire et en diffusions
multiples: ce qui justifie les deux méthodes expilrimentales, et souligne

1'intérét des mesures optigues, dans ce domaine de dimensions.

IIT - Possibilité d'une méthode d'inversion. Cag du lait.

Un développement intéressant de ce genre de mesures est de partir

des résultats expérimentaux pour remonter aux caractéristigues du milieu,
<

corme on 1'a fait dans la 3° partie, pour les mesures au diffusiométre.

La donn€e de k! b'et des B, permettant de déduire g(u) et v, 1l'inverse

devrait &tre possible, et la mesure des caractéristiques de la luminance

diffuse devrait permettre de retrouver, dans une certaine mesure, celles

du milieu.

On a abordé ce probléme en essayant de généraliser & tous les
coefficients du développement de p(8), la mithode applicqufe au coefficient
BO. Le calcul de b', par (IV.16), revient en effet & un calcul indirect de
B 3 partir de v et de g(u), la connaissance ® priori de ce coefficient.

o
épal & 1, permettent de retrouver bt'. Il semble donc que, de facon générale,
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on puisse en principe dfterminer Bl 2 partir de la relation de récureence

(1v.19) vl (1+1) + 17, 1] =(21+1 - w_ 8)) 7

E141 1

les g, se calculant 3 partir du diapgramme expérimental par

+1
(Iv.20) R / P (1) ply) av

-/
A1

Cette facon de procider nrésente & priori deux incenvénients oui 1i-
miteront ses possibilités. .
est approchée
- la relation (IV.19)¥ et la relation &xacte (II.22) contient, sauf

pour BO et 81, le terme complémentaire hly I1 faudrait donc en principe

1°
mesurer &palement le taux de polarisation pour pouveir inverser rigoureus
sement les &quations.

~- d'autre part, les oy déterminés par (IV.20) &tant peu pricis, la
forme de 1'€quation (IV.19) rend le procéd¢ d€licat. En effet, pour la mé-

N
me raison qui nous a permis, dans la oI partie, de calculer v en faisant
Epp = 0, on voit que les erreurs sur vet £y entraineront des erreurs impor-
tantes sur les Bl’ qui apparsissent dans (IV.19) comme des différences de
grandeurs voisines.

Nous ne pouvons donc essayer ce procédé, avec une chance raisonnable
de succés, que sur des particules assez prosses, la polarisation jouant
alors un faible r8le, et les termes en hlyl devenant certainement inférieurs
aux erreurs de mesure: de plus, nous utiliserons des milieux aussi absor
bants que possible, de facon & obtenir une dfcroissance rapide des £
puisque les erreurs sur Bl seront d'autant plus fortes que les différents
g, seront plus voisins, dans (Iv.19).

Nous avons donc essay? cette méthode pour le lait., ce milieu stable
ayant permis de bonnes mesures et apparaissant, d'aprés la forme de la
courbe expérimentale v(wo), comme constitué de grosses particules. Les
points expérimentaux sont reportés sur la figure (IV.17). Plutdt que de

calculer les g, & partir de (IV.20), par une mithode graphique ou nar

1

Do “



quadrature, nous avons simplement repris le procédé d'¢quations linéaires

et la matrice EAijprécédente, L'équation (II.16) donne, pour les difffrents

anrles ei

16
(Iv.21) O +uv ) eln) = o ] 8 &
1=0
et on a par hypothése
18
22 : . == + 7 .
(1v.22) () 1Eo(el 1) e, Pylu;)

Compte tenu de l'expression (ITI.63) de la matrice [Ai} , on aura

13 .
Ao Ty1 -
(IV.23) izo (A ] eluy) = (21+1) g
et
18
(Iv.2h) izo (A ] Let) +v eu) ] = o

Avec l'expression (IV.23) de &> et en posant
18 1
(1v.25) (21+1) g' = ) (A )T w, glw)
1 120 171 1

on aurs finalement

%
0141 B T V8

(1Iv.26) B8

it

wo gl

Nous avons appliqué 1l'expression (IV.26) aux résultats

lait, pour les 5 milieux les plus absorbants qu'on ait pi réaliser. On a

obtenu ainsi

B, = 2,717 T 0,020
(1v.27) 8, = 3,730 T 0,100
8. = 4,600 - 0,400

3

obtenus, sur le
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Au deld. les coefficients Bl deviennent trop dispersés et aberrants.
Cette limitation est peut- &tre due en partie au fait gqu'un développement
a4 19 termes scit un peu court. pour un milieu 2 grosses particules : mais
ce scnt surtout les erreurs expérimentales qui provoquent cette imprécision.
Quoiqu'il en soit, on 2 essay® de compliter les coefficients (IV.27) pour
batir sur eux deux indicatrices arbitraires correspondant & des rapports
diffusion avant- diffusion arriére .respectivement de 30 et 150. Les cour-
bes théoriques v(w ) calculles & partir de ces deux développements se
recouvrent au l/lOOOéme prés. On retrouve donc, pour le régime asymptoti-
aue, la nette priépcndlrence des premiers coefficients Bl. D'autre part,
on a trac? sur la fipgure (IV.17) la courbe théorique v(wo) quasi cormmune
aux deux développements. Elle est en excellent accord avec tous les points
expérimentaux, qu'ils aient servi ou non au calcul des Bl (Iv.27): ce qui
montre la bonne cohérence des mesures pour ce milieu dont les Bl théoriques

ne sont pas connus.

Cette méthode d'inversion peut donc apporter certains renseigne-
ments sur le milieu. Mais dans le cas du rigime asymptotique, il semble
que ces renseignements soient limités, par le fait méme que seuls les pre-
miers coefficients déterminent ce régime: et il est probable que dans ce cas
de transfert, la méthode d'inversiocn. mére améliorée, ne permettrait de

<

remonter & la fonction de phase compléte du milieu gque pour des particules

diffusantes petites.
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sure, ¢té mené ¢ bien. Cec soat
partie qui sont la bage de ce
ment aucun anport saforigque de

tuaient simplemernt un troveil

travail. Ces calculs ne rep

ftait provosté a donc, dans une certaine me-

les développenents £tablis dans la prem 118
résentent €évidenm
foud awz problémes concidérés, mais congti

nible qu'il Etait nfcessaire d'achever, ces

intermédiaires mathématiques représentant un outil intéressant. A partir de

18, on peut distinguer deux directions principales dans notre rapport.

«z

cultés expZrimentales cesiilent

du régime de grande profondeur,

la simplification consistent 2

luminance diffuce: mais on a &ga
par 1'étude de ls polarissti

régime asymptotique, sur

miliev diffusant,

transrfert radiatif, nous avons pu réaliser un

et les principales d4irri
résolues. Plus particuliérement, dans le cas
on a vérifié ripoureusement la validité de
négliper 1s polarisation pour calecular la
alement pu évaluer les renseignements donnés
Or a wis expérimentalement en &évidence ce

~

on a vérifié les €quations théoriques avec

une bonne précision. Eniin, ces mesures scnblent susceptibles de donaer des

indications assez précises sur

la constitution du milieu diffusant.

Dtautre part, en diffvsion primaire, la méthode expérimentale ex

)

posée n'a

. .

encore que des possibilités limitfes. Mais cette €tude montre

1'interdt gu'il v a & conjuguer les deux types d'expériences, en diffusion

o

primaire et en disfusions nult”

ples. De plus nous avons pu mettre en &vi-

dence certaines irnsulfisancso: la théorie de Mie eppliquée & des parti-

95}
™
e

cules de latex ou d'afcolac dont les dimencgions sont déterminées par micros-
copie ¢lectronigue, et localiser assez précisément le probléme. Cette mé-
thode de mesuve se révéle donc finalement précise et fructueuse et, sous

réserve d'amélioraticns, susceptivle d'orienter de fagon tr@s utile 1'ftude

R S
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théorique sur la constitution €xacte des particules diffusantes.

Le probléme principal, dans un ddvelonperent ultérieur de ce tra-
vail, serait une “tude plus compléte de la matricc de phase R(@) du milieu.
Cette donnée est en effet essentielle, dans toute &tude de transfert, et il
semble bien que ce soit dans sa dftermination &xacte que l'on rencontre le
plus de difficultis. Cette Ctude nécessiterait. du point de vue expfrimen-
tal, la mise au point d'un dispositif plus performent et plus pricis que le
Diffusiométre utilis€, permettant & la fois des mesures dans les directions
avant, ol sont contenues toutes les informations sur les particules si cel-
les~ci deviennent grosses, et aussi des mesures en polarisation, qui donne-
raient des renseignements complémentaires souhaitables. Parallélement, du
point de vue théorique, il faudrait amlliorer la méthode d'inversion, trop
embryonnaire, et reprendre la théorie de Mie, en envisageant les influences
sur g(@) de conditions de surface difffrentes, puisqu'il semble bien que le
probléme soit posé 3 ce niveau. Un certain nombre d'études théoriques ont
d'ailleurs déja €t entreprises dans ce sens [h5]3 et constitueraient un

sérieux point de départ.

Quant aux &tudes en diffusions multiples, dens la mesure oil la
natrice de phase est connue, le probléme est dé€jZ bien avancé. Si l'on né-
glige 1la polarisation, les calculs thforiques semblent maintenant réalisa-
bles, dans un cas de transfert général [13—L et notre dispositif expérimen-
tal est valable, non seulement. comme on vient de le voir, pour 1'étude du
régime asymptotique, mais épalement pour des études en couches minces [ L6],

[47 ] L'étape suivante serait donc de passer au probléme plus complet tenant
compte de la polarisation, en mettant su point un dispositif de mesure et
des méthodes de calcul numérique génfrales. On pourrait alors aborder, avec
tous les outils indispensables, 1'étude de l'inversion, la vérification des

€quations théoriques ne reprisentant qu'une &étape, et 1'interd&t principal

de ces travaux Ctant de pouvoir déduire des mesures le maximum de renseigne

ments sur le milieu &tudié.




Appendice

Les tables numiriques publiées sur les slries de Mie expriment
ginirelement les guantitfs complexes 51(60 et s?(e) en fonction de 1'angle
supplémentaire de l'angle de diffusion. Ces foneticns sont alers donnes

sous la forme

]

(A1) 8.(0) = +i ) {am (8) + 37 (6))

n=1
(a.2)  s,(8) = i ¥ {a,T (8) + 3B 1 (6)}
n=1
ol
(h.3) 1 (6) = Fpleost)
a(cos 6)
de(coge) - dePn(cosG)
(A L4) Tn(e) = cosb “c:'(“é'é‘s’é‘j“ ~ogin 6 -——E-z‘g—o-é—e*)"z‘
et
e n+1/2 . ¥ s a9
(a.5) & = jﬁ1)n(n+1§2n+1) ( 5p08) € e) = ms (8) 8/(0)
S'(p) ¢ (o) = m o' (a) S_(8)
n n n n
(1.6) B = )P3/2 (one1) (" n8pla) 8i(8) -~ 5 (8) 8 (0)
b n n(n+1) nS'(B) ¢ (o) ~ ¢'(a) S (B
n n n n
Enfin, on a o = 2§3 et B =
Sn(a) = E%' Jn+1/2(a) 4 partir des fonctions de Bessel.
I ETR
Cn(u) T (1) JLn-"l/Q(OL)

¢{a)

i
~~
Q
St
+
fte
Q
~~
Q
St



Toutes ces définitions restent valables si les varisbles sont
complexes. Nous considfrons le cas génlral d'un indice complexe m + iy.
Les calculs se feront par riécurrence, en partant de

(A.7) So(z) = gin z et Co(z) = cos z ,

par définition des fonctions de Bessel: et des relations

(4.8) Jp+1(z) + Jpc1(z) = %E-Jp(z)
as (z) 1
(A.9) 2 % % Jpnq(Z) T2 Jp+1(Z)

1) Calcul des quantitis Sn(oc)5 Cn(a) et de leurs dériviées.

Ces quantités sont réelles. Il n'y a pas de difficulté. On aura, &

partir de (A.8) ct de la définition de Sn(a)

o . 2nt1 |
(n.10) 8 ,.(a) = “a s (a) =8 (a)

avece

(&.11) So(u) = sino et S (o) = cosa
En dérivant (A4.10) et en comparant 3 (A.9), on aura enfin

(A.12) S'(a) = wg's (@) + 5 (a)

1
n n n-1

De facon analogue, on aura pour Cn(a) et Cé(a)



o

_ 2n+1 5
(A.13) Cn+1(a) == Cn(a) Cn:1(a)3 avec

(A1) ¢ (a)
et
(A.15) Cg(a)

cos o et C (a) =- sin o

1

(o)

n
o= +
o Cn(u) Cnv1

2) Calcul des quantités SF(B), Cnﬂﬁ) et de leurs dérivées.

Ce sont des quantités complexes. Les relations de récurrence
restent valables, mais nous séparerons parties réelles et parties ima-

ginaires pour ces grandeurs. On a, avec 8 = ma + 1 ya,

]
A

(B) =S (B) = sin ma. ch ya + i sh ya. cos ma

sinB 1 °

¢ (B) =8 (B)= cos ma. ch ya -~ i sh va. sin ma

cosp
e} =1

Lz quantité Cn(B) et sa dlrivéc n'apparaissent d'ailleurs pas dans
les forrules de An et Bna En explicitant les parties réelle et imaginaire
Re{Sn(B)} , Im{Sn(B?} s Re{SA(B)} et Im{Sr'l(B)}3 et en substituant dans
les relations (£.8) et (A.9), on aura

entl
(A.16) Re{Sn+1(8)}= (m2+y2)a m Re{Sn(S)}+ Ng Im{Sn(B)} - Re{Sn:

L))

oo+l

2, 2

(A.17) Im{s . _(B)}=
n+1 (m +y )a

m Im{Sn(B)}m v Re{Sn(B)} . Im{Snm1(B)}

9, avec les expressions précédentes de sinB et cosf . on a

Re{S (R)} = sin ma. ch ya - Im{SO(S)} = cos ma. sh ya
(A.18)

Re{S“1(B)}= cos mo. ch ya : Im{8 _(B)}=~sin mo. sh ya

1



Pour la dérivie S;(B), on aura enfin

(A.19) Re{Sg(B)}

(£.20) Im{S'(Rr)}
n

(B)1}

1
R + ¥ g g - Re{S
St { (n+1) Ref nu1(r)} n Ref{ -

1 !
= é;:?‘{ (n+1) Im{Sn"1(B)} = Im{un+1(8)}}

5i ncus exprimons, dans (A.5) et (A.63, n( } et ;( ), et qu'on

développe ces expressions de An et Bn en séparant perties réelles et par:

ties imeginaires, con a

Re A =
n

In A

(A.21)
Re B =

1}

Im B

I ) " + In v {g"
0 ont l Rg{cﬁ} Ro{cn} Im{cn} Im~0n}

(1) !
>t lRe{G”} + Im{c"}2 + Im{c"} - Ee{o'}2
i n n n n
" ; Im{oy}2 + Re{o'}2 + In{o'}Re{c"}~ Re{o'}Im{c"}
O D -l M P n n n n n
n (n+1) l

+
(:1)1'1 2ptl .,

(+1)

Re{c"} + Im{s'}2 + Im{c"} - Re{U'}2
n n n n

[ Re{n'} Re{n"} + Im{n'} Im{n'"}

: % n n n n

n (n+1) (i 2 ot

(Be{w”} + In{n'} + Im{n"} - Re{mw'}" j
n n n n

n 2n+1
n (n+1)

Inir12 + Re{r'}° + Im{n'}Re{r"}-Reln }Tm{n"} |
n n n n n n

]
l Re{n"} + Im{n'}" + Im{n"} - Re{ﬂ'}2
) n n n n

i
1
.

Ces relations permettront donc de calculer An et Bp? a4 partir des

relations (A.10) & (A.18), par 1'intermfdiaire des quantités complexes

oé, 033 né et ﬂ; gu'on a prises , par commedité de notation, épgales a

Re{c'}
n

Im{c'}
n

[}

Sn(d) Re{sé(ﬁ)}: m Sé(a) Re{Sn(B)}+ y Sé(a) Im{Sn(B)}

sn(a) Im{Sé(B)}“ n Sg(a) Im{Sn(B)}w ¥ Sé(u) Re{Sn(B)}



Re{c’} = C (a) Re{s](B)} m C!(a) RelS (8)} + y C!(a) In{S (R)}
Info '} = C_(a) m{S;(8)} m Cé(u) In{s_(8)} =y C!(a) Re(s (8)}
Relr)} = 8! (a) Refs_(B)}+ m Sn(a) Re(s!(8)} -y 5 (o) Tm{8!(p)}
In{n'} =-8)(a) In{S (8)}+ m § (a) Im{s (8)} +y 8 (a) Re(S!(8)}
Re{m'} =-C!(a) Re{sn(e)}+ n Cn(a) Re{s!(8)} -y Cn(u) Im{s ()}
Im{n’} =-C)(a) In{8 (B)}+ m C _(a) Im{s)(8)} +y C (a) Re{s’(8)}

Enfin, & partir des valeurs (A.21) des coefficients Ar et Bnp
on pourre calculer les sections efficaces de diffusion pure, k, et d‘ex-

tinction totale, K, par

(.22) K =25 7 (1% n@){ m@A) - ms))
* n=1
2 T p(nt1)? 2 2 2 2
(p.23) k = e ) S {Re(a )° + In(a )" + Re(B )" + In(B )7}

n=1
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en fonction de ., m = 1
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Fieure (I.2):




/ /* ‘{' /
/fg 4 [’).‘//ﬂ/[/f; ﬁg; /’)p//)’-; Hﬁ Uy /)’n! '_ .'....-.“...- A’(‘x)

i

/ /

s

"~ -

Figure (I.3): Coefficients B, en fonction de o. (“
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Figure (I.7): Ty en fonction de o

m = 1,20, %

ordre 1 porté sur les courbes
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Figure (1.8): m= 1,20 . y = 0.

coefficients Y, en fonction de a.

ordre 1 vporté sur les courbes
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Figure (II.8): w = 0,550 constant

o paramétre: m = 1,20, y =0
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Figure (II1.10): Taux de polarisatvion

w, = 0,750 constant

o paramétre; m = 1,20, y = 0,
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figure (II.11): Taux de polarisation

o % 3 constant; m = 1,20, y = 0
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Figure (III.11): particules D.C,.Cia = 0.675, latex

courpe thforigue et points expérimentaux
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courbe théorioue et points expbriumentuux
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Figure (III.15):a = L,2, latex

courve theorique et points expbrimentaux
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courbe théorique et points experimentaux
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Figure {(ITI.17):

courbe continue: section efficace de diftusion thn®orique
pour 1l'indice reel m = 1,20,

trongons de courbes: résultats expérimentaux pour les latex.



Afcolac F.2 Coloration




Figure (III.18)

Latex LS.063,A. Coloration




Figure (III.20)
A.L51.91.5,(B). Coloration




Figure (III.21)

A.23. Coloration




Figure (I11.22)

A.b51.91.5, (D). Coloration




Figure (II1.23)
A.b51.91,
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Figure (III.25)

Afeclae A 451 91 5 {B). Courbe *théorique

par cul. neg. ; et points expérimentaux.
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Arcolac A 451 91 5 (D). Courbes théoriques:
{a): par col. neg.; {b): par ombrage au Cr;
et points experimentaux,
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Frgure (III1.27)
Arcolac A 451 91 E). Courbe Théorique par ombrage
et points expfrimentaux
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Afcolac F.2, Courbe Théorigue par col. neg.
et points expérimentaux.




| Figure (III.29)
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Figure (III.30): B. expérimentaux
A obtenlls pour les lath

e) (7)Y (8) (9)

1




Pigure (IIL1.31):

Afcolac A 451 Y1 5 (A): courbe (b):fﬁlt'h. col. neg L?leES
courbe {(a) :gleaxp. N

Afcolac A 451 31 5 (E): courte {d) :Elt,}'}. ombrage (c}@le;q;,



Figure (III.32):

Afcolac F.2.: courbe (b):ﬁlth. col. neg.; courbe (a):E1 exp.

Arcolac A 451 91 5 (D): courbe (e):g th.col. nem.:(d):a. e .



Figure (IV.1)
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Figure (IV.9)
g{u) experimental pour concentrations 152,3C
courbe O: gl{u) extrapoléd.
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Figure (IV.12)
(I): & partir Afcolac A 451 91 5 (D)

{I1): 2 partir Afcolac A 451 91 5 {a)
. (ITI): & partir du Leit
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Figare (IV.13]):

Afeclac A 451 91 5 {A):courbe thforique {I) et points exp.
Afeolac A LS1 91 5 {DY:courve thforigue (II)et points exp.
Afeolec A 451 01 7 rcourbe the (IV); points exp. (ITI).
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Figure (IV.1h)

(1):granulométrie C.E.N
courbes théoriques: (II):granulométrie Pasteur
(II11) :mesures diffusiométre

et points expérimentaux.
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Figure (IV.17)
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SECONDE THESE

PROPOSITIONS DONNEES PAR LA FACULTE

Vent solaire. Interaction avec la

magnétosphere terrestre.




