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INTRODUCTION 

L'étude du t ransfer t  du rayonnement électmmagnétique 21 travers un 

milieu qui diffuse e t  absorbe simultanément ce rayonnement a vu, sur l e  plan 

théorique, de t r è s  nombreux développements principalerrient axés sur l a  recher- 

che d'approximations satisfaisantes dans l a  solution des équations régissant 

ce t ransfer t  , Parallélement, quanti t é  de mesures, en par t icul ier  sous marines 

e t  atmosphériques, ont pu apporter de précieux renseignements dans ces domai- 

nes. Mais, outre que l e s  mesures "in s i t u "  ont généralemnt un but purement 

pratique e t  ne s e  proposent pas de vér i f i e r  l a  va l id i t é  des approximations 

théoriques, e l l e s  ne permettent pas une étude aisée des influences, su r  l e  

t ransfer t ,  des divers paramètres auxquels e s t  soumis. 

Il semble donc intéressant de pouvoir réal iser  en laboratoire des 

modèles réduits de milieux naturels, idéalisables à volonté, e t  sur lesquels 

une t e l l e  arialyse s o i t  possible. A notre connaissance, avant l ' u t i l i s a t i on  

toute récente dlune chambre à brouillard par l a  Compagnie Sud Aviation, l e s  

seules tentat ives dans ce sens étaient  jusqu'ici ce l le  de h o f e e v a ,  à l f I n s -  

t i t u t  Marin Hydrographique de Moscou an l ia ison avec l e s  travaux théoriques 

de Rosenberg [1] , e t  cel le  de Lenoble [2] entreprise au Ehÿiéum de Paris. 

Encore peut-on regret ter  que l e s  mesures dirigées par Timofeeva aient  é té  

f a i t e s  sur des milieux optiquement m a i  définis. 

Le t r ava i l  qui nous é t a i t  donc proposé par Hademoiselle Lenoble 

é t a i t  de t es te r  quantitativement l e  dispositif expérimental m i s  au point au 

Muséum de Paris ,  Des premières mesures en avaient déjà montré l e  caractère 

opérationnel; il re s t a i t  à chercher avec quelle précision ce dispositif per- 

mettait de vér i f i e r  l a  théorie, e t  à effectuer d'une façon complète e t  qua -  

t i t a t i v e  la  comparaisa? théorie-expérience. 

Pour jus t i f i e r  l e s  conditions expérimentales choisies e t  préciser 



les problèmes à résoudre, rappelons quelques généralités sur le transfert ra- 

diatif. La grandeur de base, dont on cherche à déterminer les lois du trans- 

fert dans un milieu trouble, est la luminance énergétique monochromatique du 
-1 rayonnement diffus (w .m-3 .sr ) .Le rayonnement, généralement polarisé, dépend 

de quatre paramètres à préciser, et sa luminance sera donc représentée par 
3 

une matrice colonne quatre termes, I(B,~), fonction du point 14 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 l'équation 

intégro-différentielle à résoudre : 

r 

-+ -+ -+ 
K(M) E(M,S,S~) si(~,si)  ex^ 

i sources 

Les variables K(II) et WO(M) caractérisent les propriétés d1absorp- 

tion et de diffusion du milieu au point M. Plus précisément, un faisceau pa- 

rallèle, d'état de polarisation quelconque et défini par sa matrice éclaire- 

- ment%, subit, dans la traversée d'une épaisseur ds du milieu, des pertes 

par absorption et d,Ed par diffusion. On définit : a 

- un coefficient d'absorption b (en me' ) par : 

- un coefficient de diffusion k (en mm' ) par : 

on pose par commodité : 



On remarquera que k e t  b sont i c i  des scalaires;  ce qui s ign i f i e  qu'on ne 

s ' in téresse  pas aux milieux optiquemerit ac t i f s ,  d'un in té rê t  nul dans l e s  

problèmes naturels. 

-+ + 
La matrice de phase g(~, -s ,s  ' )  es t  une matrice carrée 16 terines. 

Elle caractérise l a  matrice luminance associée au rayonnement d i f fusé  dans 
-+ 

une direction s t ,  par un élément dv de volume diffusant, placé en M e t  y 
-+ 

recevant, dans l a  direction s, ui? faisceau de matrice éclairement& = s o i t  : 
O Y 

où A e s t  l a  section apparente de dv dans l a  direction i?'. 

Enfin, on a supposé placées en divers points S, de l 'espace des 
I -+ 

sources émettant vers 14 avec l e s  éclairements respectifs  3. (FI, S. ) , l e s  vec- 
-b 

1 1  

teurs uni ta i res  s étant portés par S.M. i 1 

On remarquera que toutes ces grandeurs dépendent de l a  longueur 

d'onde. Les équations sont supposées établies pour une radiat ion monochrom?- 

tique. 

La recherche d'une solution de l 'équation ( 1 )  dépend avant tout  Lî. 
+ -+ l a  forme donnée au noyau P(M,S,S ' )  e t  de l a  géométrie du milieu e t  des Sour-- 

ces. La presque t o t a l i t é  de l a  l i t t é r a t u r e  porte sur  l e  cas idéal isé  d'une 

couche honogène limitée par deux plans paral lèles in f in i s ,  uniformément 

éclairée sur  sa face supérieure par un faisceau paral lèle.  Cette géométrie 

présentant par a i l l eurs  une bonne approximation de nombreux milieux naturels 

sous l'éclairement sola i re ,  nous avons cherché d'abord à réa l i se r  un modèle 

de laboratoire s 'en  approchant, e t  l e  disposit if  expérimental décr i t  plus 

lo in  aura c e t t e  configuration. 

Ce premier choix étant  f a i t ,  l 'équation de t ransfer t  h, vér i f i e r  

prend l a  forme classique (3) : 



Les nouvelles variables introduites sont 

les angles 0 et $repérant la direction 
+ 

de propagation s respectivement par rap- 

port à la verticale ascendante et à un 

axe origine arbitraire dans le plan ho- 

rizontal. On pose par commodité : 

Les variables indicées p et po correspondent au faisceau inciderit, 
O 

de matrice éclairement y. 

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 : 

Enfin, le milieu étant supposé homogène, les divers paramètres ne 

dépendent plus de M, et en p,vticulier la matrice de phase ne dépend plus que 
3 

de l'angle entre les directions s et Sf ; on écrira donc : 

Ivl&me ainsi simplifié, le problème reste dtune résolution pénible. 

Dans une première approximation beaucoup d 'auteurs ont supposé les phénomknes 

de polarisation négligeables. Les matrices luminance et éclairement sont 

alors remplacées par les simples grandeurs scalaires correspondantes, et 

1 'équation (7) se réduit à une seule équation scalaire : 



où I( qp, 4 ) représente la luminance énergétique et où la fonction de phase 
p( 8 ) remplace la matrice L( 0) dans 1 'équation scalaire correspondant à (6). 

Cette équation simplifiée (1 1 ) a été la première résolue. Les prin- 

cipales méthodes qui en dorment une solution approchée adaptée à une forme 

quelconque de la fonction de phase p( 0 ),sont celle des "ordonnées discrètes", 

développée par Chandrasekhar p] , et celle des "hurrioniques sphériques" é ta- 

blie par IYark et développee par Davison [4] . Chandrasekhar a en outre éten- 
du sa méthode à la résolution de l'équation complète (7),  mais dans le cas 

limité de la diffusion Rayleigh, c'est-à-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 IiuSEer [5] et développée par Lenoble [G ]  , semble apte à traiter 

1 'équation (7) de façon générale, et c 'est cette méthode à laquelle nous nous 

sommes attachés. Remarquons que les principes d'invariance, introduits par 

Ambartzumian [7] et étendus par Chandrasekhar [3] , peuvent domer dans cer- 
tains cas une solution exacte du problème, mais ils sont plutôt adaptés à un 

calcul du rayonnement sortant de la couche qu'à celui du rayonnement interne, 

et de plus, leur généralisation à des matrices P( O), ou même des fonctions 
P(O ) un peu compliquées ne semble pas évidente .Il en est de même des diver- 

ses méthodes exnctes [8, 9, 10 ] sur lesquelles nous ne nous étendrons pas. 

Au stade de l'application pratique de ces formules, la première 

difficulté réside dans la connaissance du noyau de l'équation intégrale trni- 

tée. La plupart des calculs effectués jusqu'ici l'ont donc été pour ln diffu- 

sion Rayleigh, où l'on connait ce noyau, ou pour des indicatrices théoriques 

arbitraires et simples, telles que l'indicatrice isotrope. En ce qui nous 

concerne, étant donilé la suspension réelle de particules dif fusantes consti- 

tuant notre milieu, il fallait que nous puissions déduire,de leurs ceracté- 

ris tiques optiques et géométriques, leurs propriétés diffusantes et exprimer 

la fonction ou 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 où l'on puisse calculer 



théoriquement les caractéristiques de l'onde diffuse est celui d'une parti- 

cule sphérique; ce problème a été résolu par Hie [ I I ]  . Les aérosols naturels 
ou les suspensions artificielles répondant d'autre part le plus souvent à 

cette géométrie, un premier problème d'intérêt général est donc de transfor- 

mer les séries de Mie, qui déterminent entièrement les paramètres de l'onde 

polarisée diffusée par une particule sphérique, pour les adapter aux forma- 

lismes permettant la résolution de 1 'équation de transfert. Chu, Clark e-t 

Churchill [12] avaient déjà résolu le problème dans le cas simplifié où i ' on 
néglige la polarisation, et exprimé sous la forme convenable qu'on verra la 

fonction de phase p( O ) régissant la lumiilance totale. Notre preiüier travail, 
de caractère tLéorique, a donc été de généraliser au cas de la polarisation 

cette adaptation des séries de ?.Tie.Nous avons effectué cette adaptation dans 

le formalisme utilisé par K-Cer, en raison de la généralité de sa méthode. 

Ce travail est décrit dans la première 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 numériqdement l'équa- 

tion (7) ou (1 1 ) . Bien que ce problème, résolu théoriquement, ne prusente 
plus, a priori, de difficulté, il s'agit en fait d'un travail numérique ex- 

trêmement lourd, dès qu'on abandonne les cas particuliers simples de la di-f- 

fusion Rayleigh ou de la diffusion isotrope. Ce travail est d'ailleurs ac- 

tuellement en cours au laboratoire, et Guillemot [13] n pu programmer le 

méthode de Davison dans le cas de l'équation (1 '1 ) . Les difficultés rencon- 
trées, même dans ce cas simplifié, montrent qu'il nous était difficile d'en- 

visager directement une résolution numérique complète du problème, en tenarit 

compte de la polarisation par 1 'équation (7), et avec une loi de diffusion 

générale. Nous disposions heureusement d'un cas particulier de transfert, 

où les équations se simplifient, celui du régime asymptotique. On a en effet 

prévu depuis longtemps que, dans le cas où la couche diffusante atteint me 

profondeur optique suffisante, le régime radiatif doit tendre, en grande 

profondeur, vers une solution ne dépendant plus, en valeurs relatives, des 

conditions dt éclsirement, 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 (à  savoir qu'en grande profondeur 



l e s  in tens i t é s  à détecter  seront fa ib les)  e s t  largement compensé par l a  s i m -  

p l i f i ca t ion  considérable résultant  de l a  d ispar i t ion  de l a  variable ezimut. 

C'est donc essentiellement à. l ' é tude  de ce cas que nous nous soinmes limitas; 

1 'étude en polczrisation devnrit permettre, tout d'abord de v é r i f i e r  1 'hypo- 

thèse unpeuarb i t r a i r e  suivant laquelle  on peut négliger ce t t e  polar isa t ion  

du rayonnement d i f fus ,  dans un calcul de s a  seule luminance énergétique, c t  

par l a  su i t e ,  de voi r  s i  des rnesures de polarisat ion ne sont pas susceptiSlss 

de donner des renseignements complémentaires intéressants  sur  l e  const i tut ion 

du milieu. On trouvera dans l a  seconde pa r t i e  l e s  méthodes nwlicjriques u t i l l -  

sées pour résoudre l e s  équations, e t  l e s  r é su l t a t s  théoriques obtenus. 

Nous passerons ensuite à 1 'étude expérimentale. Au cours de cel le-  

c i ,  il nous e s t  apparu t r è s  d i f f i c i l e  d'obtenir des dispersions de par t icules  

sphériques, en quantités suff isantes pour l e s  mesures envisagées, e t  dont l e s  

propriétés diffusantes soient  parfaitement définies à p a r t i r  de l a  seule 

connaissance de leurs  diamètres e t  de leur  indice. De t r è s  nombreux facteurs,  

mal contrôlables, peuvent en e f f e t ,  comme on l e  verra, f a i r e  var ier  ces pro- 

pr ié tés ,  e t  il nous a semblé indispensable de disposer d'une méthode de me- 

sure permettant de t e s t e r  l a  fonction de phase des part icules u t i l i s é e s .  Bous 

résumons dans l a  troisième par t ie  ce t r ava i l  expérimental y on remarquera que 

dans toute I létude expérimentale, on s ' e s t  borné à des mesures de luminance 

to ta l e ,  l e s  calculs  théoriques de l a  seoonde pa r t i e  ayant v6r i f i é  l ' inf luence 

négligeable de l a  polarisat ion s u r  ce t te  luminance, dans l e  cas de t r ans fe r t  

étudié . 

Enfin, dans l a  quatrième part ie ,  nous décrivons l e  d ispos i t i f  expé- 

rimental u t i l i s é  pour l ' é tude  du rayonnement d i f fus ,  e t  l a  méthode de mesure 

qui nous a semblé l a  plus valable. On verra que, dans l e  cas du t r ans fe r t  en 

profondeur, on a pu v é r i f i e r  l e s  r é su l t a t s  théoriques avec une bonne préci- 

s ion;  cec i  permet d'envisager un développement u l t é r i eu r  des mesures, sur  l e  

d ispos i t i f  expérimental a ins i  t e s t é ,  en passant à l ' é tude  plus générale des 

phénomènes de polarisat ion e t  de milieux de fa ib les  profondeurs optiques. 



PTiF,l4IEFE PARTIE 



Etablissons d'abord brièvement, partir de la th6orie de Piie [ I I  J 
et des conventions de I<uSCer 151 , la forme sous laquelle se pose le probl&me 
envisagé. Considérons une onde plane monochromatique, partiellement polarisée, 

enpropagation suivant l'axe OZ. En un point, le champ Slectrique peut se d.é- 

composer sous la forme : 

-F -+ 
où on ix~troduit les deux vibrations rectilignes el et er, de pulsation w et 

d'amplitude 1 ,  perpendiculaires entre elles dans le plan normal 5, OZ, et les 
;t composantes complexes E et E de a, variables dans le temps, suivant les 

1 r 
directions (7) et (3). 

Ce rayonnenent est complètement caractérisé par quatre paramètres 

donnant par exemple l'éclairement, le taux de polarisation, la direction et 

la forme de la vibration polarisée, en général elliptique. Si onutilise les 

parambtres de Stokes [14] , on associera au faisceau la matrice colonne 
d l éclairement : 

., 
où les quantites m. désignent les moyennes dans le temps, Ei étant la 

1 J  
quantité complexe conjuguée de E i ' 

Lorsque cette onde rencontre une particule sphérique de rayon R, 

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



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

champ diffusé est transversal, ce qui permet de 1 'écrire sous la f orme : 

où 1'011 a décomposé les champs inci- 

dent et diffusé suivant deux compo- 

santes (1) et (r), respectivement 

parallèle et perpendiculaire au plan 

de diffusion défini par OZ et SD. 

1 Pour une particule sphérique, on a : 

(1.3)  

Sj = S4 = O, et on posera : 

! 
S = s  e i9 , 

1 1 

(1.4) s = s  e 
i9 , 

2 2 

, 
Ei 

E ' r 

\ ' 
E exp i (z+r) /s2  sg 1 

Ces quantités, données par les séries classiques de Xie, dépendent 

de l'angle de diffusion 0, de l'indice rn, réel ou complexe, de la particule, 

et du rapport dimension de la particule - longueur d'onde du rayorrnement per 
le paramètre : 

- - L 
i 2gr 

A 
\ / 

On voit donc que la matrice éclairement du faisceau diffusé par une p~zti- 

cule sphérique, à une distance r de celle-ci, s'exprime avec les paramètres 

de Stokes par : 

9 

s4 r 
\ / 



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

2 

Remarquons que dans 1 ' établissement de 1 ' équation de transfert, on 
est plutôt amerié à relier la luminance diffuse à l'éclairement incident, et 

2 -1 puisqu on a ( e ) = r A 6' ( e ) , ln motrice de phase P( 0 ) définie dans (6 ) 
d 

s 'écrira : 

Enfin dans le cas d'une particule sphérique de rayon R, le coeffi- 

cient de diffusion k est relis au facteur efficace de diffusion K, fonction 

de R, m et h , et donné par la tiiéorie de Plie, par la relaticn : 

la matrice de phase sera finalement définie par : 

Comme on le verra dans la seconde partie, KuScer a montré les sim- 

plifications importantes apportées à la rgsolution de l'équation de transfert 

matricielle en utilisant m e  représentation différente pour le champ. Au lieu 

de décomposer l'onde plane sous la forme (I.I), Ku3cer la décompose suivant 

les deux vibrations circulaires inverses : 

et pose : 



s o i t  : 

On peut a i n s i  définir  une nouvelle matrice éclairement : 

+ + 
où l e s  inaices m = -2, -0, indiquent que dans une ro ta t ion  des axes de ré- 

férence (T,:) d'un angle J, , l e s  d i f férents  paramètres sont simplement multi- 

p l iés  par l e  facteur e im* . 
S i  l ' o n  cho i s i t  ces matrices éclairement pour caractériser  l e s  

rayonnements incident e t  diffusé, on obtient une nouvelle matrice de phase 

qui se  déduit facilement de (1.6), (1.7), (1.1 0) e t  (1.1 4), s o i t  : 

avec : 



KuSEer obtient  a lors  dans 1 ' équation de trailsf e r t  matr iciel le  (7) I n  

séparatioi? des variables 8 e t  $ en supposant que l e s  d i f férents  éléments de 

l a  matrice de phase peuvent s e  développer sous l a  forme : 

1 
l e s  coefficients  Pm doivent ê t r e  déterminés, e t  l e s  fonctions P;(P) sont l e s  

fonctions généralisées de Legendre, introduites  par Geltfans e t  Sapiro [151. 

Rappelons que : 

On a donc : 

1 1 1 
(1.19) P+m+O (p) = ~ + ~ + ~ ( p )  = %(pl : fonctions associées de Legendre 

- -- - -r 

: polynômes de Legendre. 

Toutes ces fonctions sont u t i l i s é e s  i c i  avec l a  norme 2 / (21+1), s o i t  : 



Le développement (1.1 7) est pleinement justifié, les systèmes de 
1 1 

polynômes et de fonctions pl(p) pm(p) et pm(p) étant tous complets pour 
7 

les fonctions continues h développer sur 1 intervalle /-1 ,+1, . Le fnit que 
1 les fonctions P$~+~(/J) et P+2 2(p) s'annulent aux extrêmités do 1 'in- 

2 - 
tervalle pourrait poser des difficultés de somabilité en ces points. ,lais ce 

probl&me sera évité puisque ces fonctions interviennent dans les développe- 

ments de quantités justement nulles a m  bornes 8 = O et n , comme le montrent 
les expressions (1.16) en remarquant que S ( 0 )  = ~ ~ ( 8 )  ai 0 = O ou n . 1 

/ B - CALCUL TIBORIQUE DES COEFFICIZNTS 

Nous cherchons donc ici à deduire de ln théorie de Mie las expres- 
1 

sions exactes de ces coefficients (3 [ 161 , de façon à pouvoir les calculer 
mn 

numériquement pour une étude ultérieure de L'équation de transfert. 

Les relations (1.1 6) et (1.1 9) permettent d'établir pour ces coef- 

ficients les relations de symétrie suivantes : 



Il ne reste donc que six coefficients à exprimer, et 1 'on sait que 

seuls quatre d'entre eux seront linéairement indépendants. On remarquera 

d'autre part que l'équation de transfert donne, dans le cas qui nous inté- 

resse du régime asymptotique, quatre équations intégro-différentielles dont 

des combinaisons permettent de revenir aux paramètres de Stokes, de sibaifi- 

cation physique immédiate.Dans les équations concernant ces paramètres, ce ne 
1 

sont plus les Pm eux-mêmes qui apparaissent, mais six combinaiso~s linéaires 

qu'on notera : 

Ce sont ces coefficients dont nous avons pr6féré établir les expres- 

sions. Ils étaient mieux adaptés au problème particulier envisagé et leur dé- 

veloppement se révélait plus aisé. Ceci n'enlève rien à la généralité du tra- 

vail, puisqu'on déduirait facilement, & partir des coefficients tabulés ici, 
1 les coefficients p requis pour une étude plus générale. mn 

Si nous comparons maintenant les expressioris (1.1 6), (1.1 7) et 

(1.22) ,nous obtenons : 

03 
4 P 2 P (p) = 2 (s2Z2 + +,s,) / cx2;: = 2 f (p) /' a K (1.25) Pl 1 

1=0 

Ces relations posent directement le problème à résoudre pour les 

quatre séries de coefficients p 1, Yl? 61 et cl. On verra plus loin cornent 



déduire les coefficients a et 5 non indépendants.Nous avons déjà signal6 1 1 
que les coefficients p , qui interviennent seuls lorsqu'on nédige la pola- 

1 
risation, avaient été calculés précédemment par Chu, Clarck et Churchill 

21. Notre méthode étant différente de la leur, les expressions finales ob- 

tenues sont dissemblables, mais la comparaison des valeurs numériques de ces 

B , pour des mêmes valeurs de a et de m, iious a fourni une précieuse vérifi- , 1  
cation nunlérique. 

1 - $veloppements des quantités f --- -.-- ( )  f )  f ~ ( ~ )  ct f: (p) en ~Bries 
----- 

Rappelons que les séries de Nie (cf. par exemple Van de Hulst [I 71 ) 
sont le plus souvent données sous la forme : 

. l'angle 8 ' est le supplément de l'angle de diffusion 8 , 

. les quantités conplexes A et Ba, fonctions de o: et m, et largement tabu- 
n 

lées pour diverses valeurs de in et a [: S] ,s 'expriment à partir de fonc- 

tions de Bessel (voir Appendice I ) .  

, enfil? on a posé, avec v = cos 8 ' : 

où P;(V)  et P;(V) désignent, et désigneront par la suite, les dérivées pre- 

mière et seconde par rapport à v des polynômes P ( v ) .  
n 

Développons d'abord en séries de polynômes de Legendre 1 n ( v )  les 



quantités SI ( e t ) ,  s2(e ' )  e t  leurs quantités conplexes conjuguées. On u t i l i -  

sera l e s  re la t ions  de récurrence classiques : 

e t  l a  r e la t ion  qui s ' en  déduit : 

l e  symbole 1x1 , u t i l i s é  corne borne de sommation,désignant l e  plus grârid 

en t i e r  infér ieur  à x. 

On aura donc : 

En substi tuant  dans (1.28), on aura, après regroupement des polynômes de 

même degré : 



l a  seconde re la t ion  s 'obtenant à p a r t i r  de l a  première en permutant A e t  B n n 
e t  en changeant l e  signe, pour passer de S à S 2 1 '  

Il res te  alors  à développer en sér ies  de polynômes P (v)  l e s  pro- n 
dui ts  s.F. qui apparaissent dans l e s  équations (1.23) à (1.26). Aux ccefÎi- 

1 J  
c ien t s  près, tous ces produits sont du type : 

On sera  toujours amené à u t i l i s e r  l a  décomposition de Meumrtnn : 

(1.16) p n ( ~ ) p n $ " ) =  ? (") bm,n,r pour m > n  , 
r = O  

avec : 

H H H  
- 21 + 2n - 4r  + 1 m-r n-r r - (1037) bm,n,r a + 2n - 2r + I Ii 9 

m+n-r 

Simplement, l e  regroupement de l a  double sé r i e  produit (1.35) peut s 'eff  ec- 

tuer  d'une i n f i n i t é  de façons.îbus avons chois i  de poser, en suivant un t rû-  

v a i l  s imi la i re  de Sekera [lg] : 

Ce qui donne : 

= +1 s i  p=o 
( 1 . ~ 0 )  L = [X Y + X  Y ] (1+60p) 0 ù 6 0 p { =  

P n-p n+p n+p n-p 



(1.41 ) 
P = 'n+p+l + 'n+p+~ Y I  n-p 

Développons a lo r s  dans (1.39) l e s  produits P. P .  suivant (1.36). O n  aura après 
1 J  

simplifications : 

où l ' o n  a posé : 

Soi t  enfin, après une permutation converable des ordres de sotmiation dans l a  

s é r i e  t r i p l e ,  l e  développernent cherché : 

avec : 

( 1  -46) 

(1.47) 

Il nous r e s t e  à repasser à l ' angle  de diffusion classique 8 (-pour 

ce la  il s u f f i t  de changer l e  signe des termes impairs), e t  à remplacer par 

l e u r  valeur l e s  coefficients  X e t  Yn. Pour l e s  diverses fonctions : O? n 
x = p, y, s e t  E ,  on obtient l e s  re la t ions  cherchées avec : 



où, suivûnt 1 'indice x, on a : 

Les vX se déduisent des lf correspondant en chai~gccint l e  signe de- 
Pn Pn 

vant l e  crochet e t  en remplaçant l e s  indices (n+p) par (n+p+l ), l e s  indices 

(n-p) res tant  inchangés. Enfin, dans ces expressions, R e t  1 d4signent l e s  

pa r t i e s  r é e l l e  e t  imaginaire des quantités couplexes Ck e t  Dk, définies par  

(1.33) e t  (1.34) en fonction des coefficients A e t  B de I~iie, s o i t  : 
n n 

Les formules (I,@) à (1.56) résolvent donc entièrement l e  problème 

du développement pour l e s  coefficients  Pl e t  in t rodui ts  dans (1.23) e t  

(1.25). Pour expl ic i ter  l e s  autres coefficients, il res te  à passer des polg- 
1 n e  P )  a m  fonctions Pg(,u) OU P:~+~(P) - 



II - Développements de pl(p) cn séries de P;(P) et pie2(p) 
------- --------- 

, Nous établirons d'abord les ,développements inverses, plus simples, 
1 1 

de p2(d et (p) en polynômes pl(p) et reviendrons ensuite aux dbelop- 

pements cherchés à l'aide des propriétés dlorthonormalité de ces fonctions 

et polynômes. 

1 1 ) Cas de p2(p) 

Puisque par définition : 

on a facilement, comme précédernent pour 
'n9 

le développement : 

Ecrivons d'autre part : 

Les relations dlorthogonalité donneront : 

- par (1.59) : 



- par (1.58) : 

[ P;(i Pm(;) d4-L = 0 

D'où, en substituant dans (1.59) les valeurs de O ( m )  ainsi obtenues, le dévc- 1 
loppement : 

2) Cas de P:?@ 

On a vu (équation (1.18) que : 

on a donc : 

1 
et on se contentera de développer P (p) par exemple. Ramenons-nous d'abord 

+2-2 

. . ./. . . 



1 
à un tléveloppement en sé r ie  de fonctions associées P 2 (p)  e t  de leurs dérivées ; 

en dérivant deux f o i s  par rapport à p l a  re la t ion de Rodrigues : 

i ème 
on aura l'expression de l a  dérivée (1+2) dam (1.61 ) g e t  avec l n  r e l ~ t i o n  

de récurrence : 

on é t ab l i t  facilement : 

Passons ensuite à une expression en s é r i e  de polynômes de Legendre 

e t  de leurs dérivées. I c i  encore, avec l e s  relat ions de r6currence (1.29) à 
1 

( 1 . 1  ) ou leurs dérivées, e t  l a  défini t ion (1.57) de p2(p), on mettra faci-  

lement Iléquation (1.63) sous l a  forme : 

11 reste  à développer ?y(p) 7 P P ~ ( P )  e t  ~#;(,p) en polynômes de Legen- 

dre. On n déjà par (1.32) 2 

Avec l a  re la t ion de récurrence (1.30), (1.65) donne : 



En dérive.nt (1.65) e t  en y remplaçant l e s  dérivées par leurs  développemenis, 

on a, après réarrangement : 

Enfin, en dérivant (1.66), il vient  après réarrangement : 

Substituons d o r s  dans (1.64) l e s  r e l a t ions  (1.65) à (1.68) 4 après 

réarrangements on obt ient  : 

Et  avec l a  r e l a t i o n  de p a r i t é  (1.62) : 

On passera aux développements inverses en posant : 



1 
, Couune préalablement, en uniltipliant (1.71 ) par P+~+~(~) et (1.70) 

- 
par Pm(p), puis en intigrant sur 1-1 ,+II les deux membres de ces quantités, 
on obtient les valeurs de x ce qui donne : 

P 

et de même : 

III - Expressions finales des coefficients 

Considérant comme donn6s les coefficients An et B des séries de 
n 

X X 
Mie, on calculera les C et Dk, par (1.55) et (1.56), puis les p k 2k et P2k+1 
à 1 laide des relations (1.49) à (1.54) ,On aura alors immédiatement : 

Pour calculer y et cl à pzrtir de py et -pE , on substitue dans les 1 1 1 

. . ./. , 
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1 
expressions de fY(p) et fE(p), le développement (1.60) de en P2(IJ.) . 
Après réarrangement, on obtient, en identifiant c?ux équations (1.24) et 

(1.26) : 

11 reste enfin à calculer les coefficients et 5, qui dépendent 
linéairement des précédents. Les relations de définition (1.1 6) et (1.1 7) 
donnent : 

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

sions (1.23) et (1.25) des pl et al, on voit que : 

Substituons dans les seconds membres les développements de Pl(p), 
1 1 

respectivement en P+2+2(p) et P+2-2(p); en identifiant les termes du meme or- 
1 en fonction dre, on obtient sans difficulté les expressions de p+2+2 et p+2-2 

des PI et 13~. Finalement, par some et différence de ces coefficients suivant 



(1.22), on aura : 

Les équations (1.49) à (1.56) e t  (1.74) à (1 279) solutionnent l e  

problème. 

1 - Vérification des formules e t  résumé des résu l t a t s  ----- 

Le calcul à l a  main de ces coefficients e s t  évidemment inabordable 

dès qu'on désire l e  répéter  pour un assez grand nombre de valeurs du pa r a&-  



tre a, ou tout simplement lorsque a devient important; c'est le Laboratoire 

de Calcul Numérique de Lille qui a réalis6 la programmation des formules pié-- 

cédentes et en a asswné l'exploitation. D'autre part, bien que les coeffi- 

cients An et Bn des séries de l4i.e soient déjh 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; out?- 

que des erreurs de reproduction auraient été quasi-inévitables et que le 

temps de frappe d'un aussi grand nombre de données devient vite plus long que 

leur temps de calcul, les pas sur a et m rencontrés dans ces tables étaient 

trop larges pour certaines de nos utilisations, Le programme de calcul a donc 

été établi en reprenant dès 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 m1 comme éventuellement complexe, avec 

m 1  = m+iy. Dans ce cas, des relations de récurrence permettant de calculer 

les coefficients A et B et par suite les coefficients efficaces dfextinc- n n 
tion totale et de diffusion pure, ont déjà été établies et exploitées [20] , 
mais n'ayant pu prendre connaissance de ces publications, nous avoïls refait 

le calcul; on trouvera en Appendice les formules de récurrence que sous avonç 

obtenues et utilisées ainsi que les expressions des coefficients d'extinction 

et de diffusion. 

On a vérifié l'exactitude de ces formules en les utilisant pour 

calculer ii la main les A et B et les coefficients efficaces, dans le cas n n 
d'une particule de paranètre a = 1,3 et d'indice nt = 3,41 - 1,94i, et en 
comparant nos résultats à ceux cités par Van de Eulst ( [7 1, Tableau 28, 
page 277), extraits des tables de Lowan. 

On a enfin vérifié les fornules donnant les cl, P19 ... 5. Dans le 
cas simple a = 2, m = 1,20 et y = O, on a calculé à la main les valeurs nwné- 

riques des An et Bn, puis celles des ct 1, Pl, . . . et cl par les relations 
( 1.48) à (1.56) et (1.74) à (1.79) . Ces valeurs étant reportées dans les ex- 
pressions (1.23) à (1.26)~ on en déduit pour différentes valeurs de 8 les 

valeurs des premiers membres (les polynômes et fonctions pl(p) et P~(P) étant 
calculés par récurrence). Les Tables de Asley-Cobb [21] donnent par aillems 

les valeurs des quantités complexes SI ( 6) et ~ ~ ( 8 )  en fonction de 8 pour ce 

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



membres des expressions (1.23) à (1.26). A l a  précision des calculs ,  l e s  ré- 

s u l t a t s  sont en pa r fa i t  accord. 

Le programme de c a l c u ~ ,  a ins i  t e s t é ,  a é t é  priizcipalement exploi té  

pour l e s  valeurs suivantes de a e t  m (on note entre parentheses l e s  par, ( p) 

sur l e s  variables)  : 

l a )  m = I,33 ; y = O : a = 0,l , ( 0 , l )  , 20 e t  cv = 20 . (1)  . 100 ; 

cas des zouttes dleaix éclairées dam l e  spectre v i s ib le .  

20) m = 1,2O ; y = O g a = 0,l . ( 0 , l )  . 20 ; 

cas des part icules sphériques de l a t ex  ou de po lys ty rè~e  en susperision dans 

l ' eau ,  e t  également écleirées dans l e  spectre v i s ib le .  

30) m = 1,212 .; y = -0,06 ; a = 1 . ( 0 ~ 1 )  . 5 e to :  = 5 . ( 1 )  . 10 ; 

cas des gouttes d'eau sous un reyonnement d 'environ 10 p (fenêtre infra-rouge 

atmosphérique) ; c e t t e  dernière s é r i e  de coefficients  intéressant  d 'autres t ra-  

vaux meiiés au Laboratoire. 

En outre, pour quelques valeurs de a correspondant à des part icules 

monodispersées de la tex ,  dont nous reparlerons dans l a  troisième Pzrt ie ,  on a 

étudié l e s  variat ions des coefficients  avec c e l l e s  des part ies  r é e l l e  e t  im- 

ginaire de l ' i nd ice .  On a pour cela tabulé l e s  coefficients  dans l e s  cas sui- 

vants : 

Remarquons enfin que l ' o n  a pu v é r i f i e r  s u r  ces r é su l t a t s  : 

- que pour m = 1,33; y = O; a = 1 .  ( 1 ) .  6 ;  6. ( 2 ) .  10; 10. (5) .  30. l e s  

coefficients (3 sont en p a r f a i t  accord avec ceux publiés par Clark, Chu 
1 

e t  Churchill [l2] . 



- e t  qu'& l a  l imi te ,  s i  oc. + O ,  l e s  divers coefficierits tendent bien vers l e s  

valeurs théoriques correspondant 2 l n .  d iffusion Rayleigh. Dans ce cas, en 

e f fe t ,  l e s  développements (1.23) à (1.26) sont tous limités à 1 'ordre 2 

avec : 

II - Allure générale des coefficients --- - 

En. f i n  de chapitre, on trouvera quelques tableaux de resu l t a t s  ras- 

semblés à t i t r e  indica t i f  .De façon générale, tous l e s  développements conver- 

gent comme l e s  s é r i e s  de ?"lie, s o i t  pour e~lviron '& + 2 termes. Ces coeffi- 

cients  convergent en e f f e t  comme l e s  TF e t  VX donc comme l e s  coefficients  
Pn pn9 

C e t  Dk, eux-mêmes équivalents aux k + e t  E& des s é r i e s  de Nie. Pour donner 

une idée de l a  façon dont évoluent ces coefficients ,  on c2 en outre traoé 

quelques courbes représentatives. 

1 ) Coefficients p, 

Ce sont pour nous l e s  coefficients l e s  plus intéressants. Ils suff i -  

sent  en e f fe t  pour résoudre l 'équation (1 1 )  sans polarisation, qui donne - 
excellente approximation du phénomène r é e l  dam l e  cas du régime cisymptotique, 

comme on l e  verra. D'autre part ,  dans u-~e étude en diffusionprimaire, ces (3 1 
servent à calculer exactement l a  fonction de phase, donc l ' i n t e n s i t é  to ta le  

diffusée, qui e s t  l e  caractéristique l a  plus facilement observable. 

a )  Variation avec a 

On a représenté figure (1.2) e t  f igure  (1.3)~ respectivement pour 



l e s  v ~ l e u r s  r é e l l e s  1,33 e t  1,20 de l ' i nd ice  m, l e s  variat ions des prerniers 

coefficients  B pour a a l l a n t  de O à 20. La f igure (1.4) prolonge jusqutà 
1 

a = 100 l e s  courbes de quelques-uns de ces coefficients ,  pour m = 1,33; l e  

pas é t a i t  plus large sur  c e t t e  dernière f igure,  on n ' a  pas reproduit l e s  

légères osc i l la t ions  qui s e  superposen-i: aux osc i l l a t ions  d'ensemble, d r m s l l -  

tude e t  de périodici té  beaucoup plus grandes. Jes légères osc i l la t ions  appz- 

ra issent  d ' a i l l eu r s  d 'autant  moins marquées que l ' i n d i c e  e s t  plus voisin de 1 .  

011 a par a i l l eu r s  porté sur ces réseaux (courbes en point i l l .és ) ,  2 une échelle 

d i f férente ,  l e s  variat ions de l a  sec t io2  efficace de diffusiori I< avec a .  On n 

bien des dBveloppements de plus en plus longs, au fur e t  à mesure que a c r o î t ,  

mais on constate que l e s  coefficients  tendent à s e  s t a b i l i s e r  vers une v<deur  

asymptotique, e t  que l eu r s  osc i l la t ions  d'ensemble reproduisent t r è s  sensi- 

blement ce l l e s  du coeff ic ient  K. La première remcarque montre que pour de- a en- 

sembles de part icules,  de dimensions grandes devant l a  longueur d'onde e t  

présentant une granulométrie assez dispersée, on aura une représentation va- 

l ab le  de l ' i n d i c a t r i c e  de diffusion en prenant siïnplement l e s  vitleurs moyennes 

des coefficients ,  tout-au-moins pour l e s  premiers; e t  ces coefficients  seront  

donc, jusqu'à un ordre élevé, indépendants des dimensions exactes des part i -  

cules. Lrz secoride constatation e s t  & rapprocher du fait que l e s  variat ions 

du coefficient  K sont trPs cmlogues,  pour des indices d i f férents  mais r é e l s ,  

lorsqulon l e s  étudie en fonction de l a  variable (ru-l )a ( c f .  T m  de Hulst [1 j] ).  

Il s u f f i r a i t  donc probablement de tabuler l e s  coefficients  ,3 pour des p,as 
1 

assez larges  de 1 ' indice m; l a  détem~ination de ces coefficients  p o u  un in- 

dice domé se  f a i san t  a l o r s  par  interpolat ion 2 p a r t i r  des tables,  B (in-1 ) u 
s t s t = c , plutôt  qu'à a =  c 

b) Variation avec 1 

Pour des valeurs élevées de a, l a  longueur des d6veloppements en 

polynômes de Legendre rend t r è s  lourde l a  résolut ion de l 'équation de trais- 

f e r t ;  aussi  certains auteurs cherchent-ils à subs t i tuer  à c e t t e  représentn- 

t ion  de l a  fonction de phase des fonctions analytiques approchées, mais s e  

prêtant  mieux au calcul .  E n  pa r t i cu l i e r  dans un t r a v a i l  récent,  Van de Hulst 

e t  Irvine [22] prennent pour p(e) une fonction ap2rochée de forme e l l ip t ique ,  

donnée par l e  second membre de (1.79)~ en se  basant sur l e  développement : 



qu' on déduit facilement, par dérivation, de l a  fonction gériér?.trice des poly- 

nômes de Legendre. Les auteurs f ixent  a lors  l e  coefficient  h (h < 1 ) en l u i  

donnant l a  valeur : 

ce qui revient  2i prendre, dans l e  développement approché (1,79), l r i .  valeur 

exacTe p pour l e  premier coefficient ,  e t ,  pour l e s  autres,  l n  valeur appr* 
' 1  

chée (21+l )h . Ce choix e s t  évidement logique, puisque l a  meilleure approxi- 

mation er?_ moyenne quadratique de l a  fonction de phase rée l l e ,  par un dévelop- 

pement en polynômes ~ ~ ( p ) ,  e s t  donnOe, à tout  ordre 1, par l e s  coeff ic ients  

exacts (3 PIais pour vo i r  dans quelle mesure une t e l l e  déterrniLmtiori des 
1 ' 

coefficients  e s t  s u s c ~ p t i b l e  de s e  rapprocher des coeÎficients  r ée l s ,  on a 

t r acé  sur l a  f igure (1.5)~ dans l e  cas de l 'indice 1,33 e t  pour quelques va- 

l eu r s  élevées de a ,  l e s  valeurs des coefficients  p en fonction de l ' o r d r e  l. 
1 

Les valeurs de o: ont é t é  choisies h l ' a i d e  de l a  f igure  (1.3) de façon à cor- 

respondre, s o i t  à un riaximwn (CL = 35, 45, 55 e t  O,), s o i t  & un minimum 

(E = 40, 59 e t  78) des osc i l la t ions  des coefficients .  On constate que, dans 

tcute  ce t t e  zone de dimensions, l e s  développements des fonctions de phase de 

tout  milieu, obtenus par des moyennes de ces courbes, seront beaucoup plus 

longs que l e  développement (1.79), qui ne var iera  pas, fi étant  sensiblement 
1 

constant quel que s o i t  N ,  e t  dont 13 courbe en po in t i l l é s  ( a ) ,  u m  l a  même 

f igure ,  donne l ' a l l u r e .  En supposant donc que des fonctions de phase du tx3e 

(1.79) permettent une r6solution rentable de l ' équat ion  de t rnnsfer t ,  il se-  

r a i t  sans doute souhaitable de se  référer  aux développements exacts pour mieux 

a jus t e r  l e  paramètre h,  a f in  que 1 ' indica t r ice  approchée res t e  raisonnabler~eni 

voisine de l 1 i n 2 i e a t r i c e  r ée l l e .  k t i t r e  ind ica t i f ,  on a porté sur  l a  f igure 

(1.6)~ pour CL = 45 (ce  qui comti tue  un cas noyer1 assez représentat if  des dé- 
P l  

veloppemînts rencontres i c i )  l e s  quantités log  m- en fonction de 1 

(courbe A) . La droite  (8) représentant -1 ,log(-1 /h) , tracée sur  l a  !:iêi,e f i -  

v e ,  dorme l 'a l lure  du développement epproché (1.79) ; on vo i t  donc que l 'ap- 



proximatior, r e s t e  bonne jusqil'à 1 = 4 ou 5 environ, mais devient beaucoup 

t rop  f a i u l e  au-delà. En supposant que cela s o i t  possible, sans que l a  mé- 

thode de calcul  perde tout i n t é r ê t ,  il semble qu'cri pourrai t ,  en se  basant; 

sur l a  courbe exacte, npprocher assez bien l e  developpement cherché par UYLS 

expresûion de l a  forme : 

où l e  constante h s e r a i t  déterminée p a r t i r  de l a  pente de l a  droi te  (c ) ,  
sur l a f i g u r e  (1.6), e t  l e s  constantes k, k ... , k ajustées de f a ç o n à  

0 5 
obtenir : 

ki + ( 2 i i l ) k  $ = P i  ( (i = 1 à 5 e t  P. exact) 
1 

ce qui permettrait  de remplacer l e  développenent r ée l  par un développement 

t r è s  court complété par une fonction du type (1.79) ; ceci  n'étant évidemmen?: 

in téressant  que s i  un développement du type (1.81 ) e s t  également susceptiblf 

de donner une résolut ion rentable de l 'équation de t r ans fe r t .  

c )  Variation avec y 

On reparlera dans l a  troisikme Par t ie  de l'iirt'luence de ltabsorp- 

t i o n  sur  l e  d i a g r m e  de diffusion, mais on peut noter i c i  qu 'e l le  apparait  

corne extrêmerient fa ib le ,  e t  que l e s  P varient  au plus de 2 ou 7 73 lorsque 
1 

y passe de O à 1 ( s o i t  une var ia t ion  énorme de l a  transmission du milieu) . 

2) Coefficients y e t  al 
1 

On verra dans l a  seconde Pzr t i e  que ces coefficients  permettent, 

avec l e s  pl, l a  détermination complète de l a  luminance diffuse polarisée,  en 

grande profondeur. De plus, dans des mesures de diffusion p r h i r e ,  l e s  coef- 

f i c i e n t s  y donnent l a  valeur de l a  composante polarisee rectilignement. On 
1 

a t racé ,  f igure  (1.7) pour l ' i nd ice  1,37, e t  f igure (1.8) pour l ' i nd ice  1 :2U 

l e s  variat ions de quelques-uns des coefficients  Y en fonction de a. Pour a 
1 



tendant vers  0, l e  coefficiviit  y tend vers l a  valeur - 4% quel que s o i t  
2 

l ' indice ,  e t  s o r t  des l imites des réseaux. Jusque o: = 4 ou 5, suivant l ' i n -  

dice, l e s  a l lu res  des coefficients  sont t r è s  régulières,  mais au-del& i l s  

présentent des osc i l la t ions  rapides, dont l e s  amplitudes croissent  avec in 

e t  avec l ' o rd re  des coefficients .  On retrouve donc au niveau des y l e s  t r è s  
1 

vives variat ions rencontrées au iîiveau des sé r i e s  de Rie dans l e s  études de 

polarisation; toutefois ,  pour des produits polydispersés , on aura i t  à consi- 

dérer des vcleurs moyermes de ces courbes, qui semblent au. contraire assez 

stables.  Qumt aux co5fficier;ts a i l s  sont  t r è s  v i t e  sensiblement égaux aux 
1 ' 

coefficients  Pl, el e t  < , corne l e  montre l a  f igure  (1.9)~ e t  n'en d i f fè ren t  
1 

que pour l e s  fa ib les  ordres ou l e s  pe t i t e s  valeurs de a. 

3) Coefficients ô,, E; e t  5 ,  

Ces dernières sé r i e s  de coefficients  ne présentent pas d ' i n t é r ê t  

pour l ' é tude  du régime asymptotique. Ils n'interviendraient,  en diffusion 

multiple, que s i  l 'or l  é tudia i t  l n  luminance diffuse polarisée au voisinage 

de l a  suirface ou du forid de l a  couche; e t ,  en diffusion primaire, que si  

l ' o n  é c l a i r a i t  l e  volwne diffusant  par de l a  lumi>re polarisée elliptiquement. 

On a porté sur l a  f igure  (1.9), pour m = 1 ,20 e t  a = 20, l e s  quatre s é r i e s  de 

coefficients  49 al 
e t  1 en fonction de l ' o rd re  1. On vo i t  qu'au-dessus 

de 1 = 10 ou 12 tous ces coefficients  sont  sensiblement confondus, ce qui 

l a i s se  d 'u i l l eu r s  envisager d'éventuelles sirilplifications daris une étude 

générale. L'équivalence des coefficients  (i e t  6 1, pour a assez grLand, e s t  

normale; i l s  servent en e f f e t  & développer en polynômes P, (p) l e s  quantités 
I 

(s2? -t- + S ) e t  (S + S ) qui  seront voisines pour des grosses part icules,  
2 1 2 2  1 1  

l a  polarisat ion devenant fa ib le .  Quant aux coefficients  a e t  5, l e s  rela-  
1 

t ions (1.78) e t  (1.79) montrent que, s i  1 e s t  g 9 n d 7  l e  terme d'ordre l tend 

vers Pl ou 6 l e  terme sous l e  signe z tendant vers O par (1-2)! / ( l t -2)  ! ; 1 ' 1 
ou, si  l ' o n  prévère, pour 1 grand, l e s  fonctions P+2+2(p) tendent vers  l e s  

polynômes P ( p ) ,  c o r n  l e  montrent l e s  r e l a t ions  (1.69) e t  (1.70). Notons 1 
enfin que l e s  c o e f f i c i e n t s ~  dont on n 'a  donné aucune courbe représentative 

1 
du f a i t  de l eu r  i n u t i l i s é  dans l e  présent t r ava i l ,  sont de l ' o rd re  de gran- 

deur des coefficients  y mais en res tent  assez éloignés avec des variat ions 
1 

indépendantes (cf .  tableaux suivnnts) . 
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Ayant obtenu dans la première partie la matrice de pliase d'une par- 

ticule sphérique d'indice et de rayon connus, nous pouvons en déduire, tout- 

au-moins en principe, la niatrice ?(O) correspondant à un milieu constitüi. de 
N 

particules diffusantes sphériques, Supposant ce problème résolu, nous envisa- 

gerons maintenant la résolution de l'équation de transfert elle-même. 

I'ious avons vu que nous limitions notre étude au cas du régime asy-np- 

totique, atteint aux grandes profondeurs dans une couche plane-parallèle et 

homogène. L ' équation matricielle à traiter est alors 1 'équation (7) qui, pour 

le regime asymptotique, présente deux simplifications supplémentaires. On c 

en effet prévu depuis longtemps qu'en grande profondeur : 

- la lumière directement transmise des sources doit devenir négligeable 
devat la lumière diffuse; ce qui 'se traduit dans (7) par la disparition du 

terme de transmission en ri F, e '/'O 3 
CC 

- les diffusions successives ayant un caractère de plus en plus isotrope, 
on doit tendre h la limite vers un régime où la luminance a 1:3 symétrie de 

révolution autour de la verticale; d'où la disparition de la variable et 

I( TV?+)  = I ( ~ P )  
V V 

Ces conclusions intuitives se vérifient numériquement, puisque dans 

une solution géndrale de l'équation de transfert, on constate la prédominance 

finale, lorsque croît, d'un terme indépendant de l'azimut et des sources. 

Enfin Preisendorfer [23 1 a donné une démonstration théorique de ces carac- 
tères simplifiés du régime asymptotique. 

Si nous introduisons donc dans l'équation (7) ces deux hypothèses, 

1 'équation finale à traiter s 'écrit : 



équation matricielle dans laquelle nous prenons la représentation de KuSCer 

pour la natrice luminance I(T,~) et la matrice de phase ~ ( 8 )  qui en résulte. 
N 

De façon générale, O étant 

l'angle de diffusion entre la direction 

d 'incidence. , $'  ) et la direction de 

diffusion (p, @), on sait qu'on obtient le 
noyau T ( ~ ,  $ ;pl, $' ) en appliquant succes- 

sivement sur &( ~,p', 4 '  ) puis sur 

p( 0) 1( ~,p' , $' - ) , respectivement, les ma- 
trices de rotation &( x ' )  puis &(- x ) 

Figure (II. 1 )  permettant de passer du plan méridien de 

référence au plan de diffusion, et inver- 

sement. On a donc : 

L'avantage de la représentation de ~ G c e r  est de donner une matrice de ro-- 

tation L( X) diagonale et très simple : 
0 

A partir ,de (II.~), (11.3) et (1.1 s),  on obtient en effet pour les éléments 
( p ,  p , )  du noyau 1z forme : 

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



de Legendre PL (cos O ) , sous la forme (1.1 Y), ces fonctions respectant le mn 
théorème d 'addition : 

o a  obtient dans la matrice de phase (11'2) la séparation des variables 0 et 

4 avec : 

(11.6) soit : 

Substituons (II .2) avec (II .6) dans l'équation de transfert (II .l ) g I( t,pl) 
U 

ne dépendant pas de @ ', on effectue facilement l'intégration sur $ ' .  En re- 
1 1 1 marquant que P ~ ~ ( ~ )  = ~ ( p )  = pOm(p), il vient : 

. . 

où les éléments de la matrice P(~, p' ) s ' &rivent u 
Y 

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

. . ./. . . 



l a i r e s .  A p a r t i r  de (1.1 4),on repasse facilement, par combinaisons l inéai res ,  

aux équations intégro-différentiel les  donnant l e s  paramètres de Stokes. On 

obtient ,  à 1 ' aide des défini t ions (1.22) des coefficients  a 1 q '  

S i  1 'on néglige l a  polarisat ion pour calculer l a  luminance I( r, y ) ,  on assi-  

mile l a  lumière diffuse à de l a  luraière naturel le ,  e t  donc on m u l e  Q, U e t  

V dans l e  système d'équations précédent. Il ne subsiste  a l o r s  que l a  seule 

équation, portant sur  l a  lwinarlce : 



Le problème est de résoudre numériquement 1 'équation (21.1 3 )  et le 

sys tènie (II 9) à (II .12), avec les valeurs des coefficients a 1 1  à r; corres- 

pondant a u  milieux étudiés, pour verifier la validité de l'approximatica 

donnée par (11.13) et pour tester les résultats expérimentaux. 

/ B - PRIXCIPE DE RESOIJUTIOI~ DES EQUATIOML DE TmJSFERT BP PROFOIJDEUR /' 

1 - Cas simplifié sans polarisation. 

On sait 131 que la solution générale de (11.13) est de la forme : 

ce qui correspond à une extinction exponentielle de la lminance dont le 6ia- 

gramme reste homothétique dam un déplacement quelconque. Le facteur d 'ex- 

tinction v est par ailleurs toujours infkrieur à 1 1231 . Si on subs titu-c 
cette solution dans (II ,13) où on développe en outre ~(JJ) sous la forme : 

il vient : 



Bi on r!~ultiplie (11.1 6) par P. (p) dp et qu'on intkgre les deux membres s u  
ln 

p v,ariant de - 1 à + 1 ,  cn obtient pour les coefficients la relation de 
gl 

récurreiice : 

Les coefficicnts p étant donnés, ainsi que le parmhtreoo, ces relations 
1 

nous donnerons les g en fonction de oo, des Pl, de l'inconnue v et de la 1 
constante g , par exemple. Le diagramme g (P) n'étant dOfini qu!à lme cons- O 
tante multiplicative près, on poserz arbitrairenent g = 1 .  Supposons alors 

0 
le développement de la focction de phasv p(8) limite à l'ordre L;  lr6quation 

(11.15) donné : 

soit, en intégrant cette relation sur p : 

Le problème est alors théoriquement résolu puisquton pourra tirer lc 

racine V (inférieure à 1 ) de 1 ' équntion (II .19) , o ù  les g sont des po1yz:Ôines 
1 

en v définis par (II .17) et les intépales facilement calculables en f onction 

de v ; , connaissant alors v , on pourra calculer les g numériquement, et 1 
donc g(p) par (11 .13) . 



II - Cas de l a  po lar i sa t ion .  
L 

Cette méthcde de ca lcu l  a é t i  étendue CU cas de l a  po la r i s e t ion  5 . 
On renârque tout  d 'abord que l e  systèine d'équations (II .9) à (II.? 2) s e  vdpsre 

en  deux systèmes indépendants de deux équations chacun, l ' u n  p o r t m t  sur 

I( ~,p) e t  Q(T ,p), e t  l ' a u t r e  sur l e s  carac té r i s t iques  u(T,~) e t  V(T ,p) de l e  

p a r t i e  polar isée.  Ilous nous intéresserons d'abord au systémé (1, a ) ,  e t  prsse- 

rons 3. l a  so lu t ion  pour U e t  V par une subs t i t u t ion  convenable des incorn-ues 

e t  coef f ic ien ts .  

Par analogie avec (11.1 3), posons : 

Substituons ces so lu t ions  dans (II .9) e t  (11.1 0) où on su-pposerü l e s  dévelop- 

pements l imi t é s  à l ' o r d r e  Lg il vient  : 

En opérant exacteme~lt comme dans l e  cas précédent, on é t a b l i t  s a  d S f i c u l t é  

l a  double r e l a t i o n  de récurrence ; 



En posant encore g - 1 ,  par exemple, on t i r e r a  de ces re la t ions  l e s  
O - 5 et 

h sous forme de p o l p ô ~ ~ s  en v e t  h2, ce dernier coefficient  r e p r é s e ~ i t a t ~  1 
i c i  une nouvelle inconnue. Les équations donnant v e t  h,, e t  par s u i t e  g (p) 

L 
e t  h(p), s 'é tai j l issent  également comme plus haut. On obtiendra d'abord, à 

p a r t i r  de (11.21 ) : 

oÙyo e t  y. sont nuls; e t  : 
I 

E t  en intégrant s u r  p, directement 1 équation. (II . 23 ) ,  e t  1 ' équation ( I I  .24) 
2 apr is  multiplication de chaque membre par P ( p ) ,  on obtient : 
2 

éqw-Lions qui définissent  v e t  h2. De façon tout-&-fait s imilaire,  en posa.nt : 



on aurait à résoudre les équations : 

cù les j et k seraient obtenus à partir des relations de récurrence : 1 1 

Les équations (11.22) à (11.26) et (11.28 à (11.32) solutionnent 

théoriquement le problème, dans le cas de la polarisation. On remarque sim- 

plement que la séparation des équations pour 1 et Q d'une part, et pour U et 

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



multiplicative du régime étant fixée par le choix de g O' on ne connait pas k O ' 

En fait le problème est sans intéret, le régime asymptotique ne permrttant 

qu'une polarisation rectiligne, avec U et V nuls. Si en effet on considère 

le rayonnement diffus en propagation dails la 

direction (p, 4 )  , 1 état de polarisation le 
plus général de la vibration polarisée est 

-+ -3. 

elliptique; dans le système d'axes 1 et r ra-- 

menés au plan méridien de référence, on xdr.2 

donc : 

Q = 1 cos 20 cos 2X 
P 

U = 1 cos 2P sin 2x 
P 

V = 1 sin 2P 
P 

la quantité 1 représentant l'intensité pola- 
P 

risée, soit : 

112 , 1 = (Q2 + u2 + ?')- 
P 

La symétrie de révolution du problème montre 

que les axes de l'ellipse ne peuvent être que 
-+ -+ 

F'iwre (11.2) confondus avec les axes 1 et r, soit : 

X = O ou "/2 . 
Donc, en profondeur, U tend vers O, et puisque U et V décroissent simultxiié 

-AT 
ment en e , Vtend également vers 0, il ne subsiste qu'une polarisation 

-t + 
rectiligne, la vibration polarisée étant portée par l'un des ses 1 ou r. 

On se contentera donc par la suite d'étudier les quantités 1(T,p), luminûnce 

totale, et Q( T , ~ ) ,  luminance du rayonnement polarisé. 



Les néthoues classiques de résolution, exposées ci-dessus, sont 

très vite pénibles dès que L devient important. Outre le grand nombre des 

coefficients dans les 6quations (11.25) et (11.26)~ les intégrales de la 

fome : 

font ai-paraître des ternies en Log [ ( l  -v) / (1  -tu fl qui compliquent 1 'extrac- 
tion 2.e la rsc'ne v . On a donc préféré déterminer le coefficient d1extinc- 
-Licnv en utilis,mt le fait que les développements de h(P) et g(p) convergent, 

si vest la racine correspondant au paramètre wcl envisagé, mais divergent au 

co~traire très vite siv s'écarte de la valeur exacte. Il suffit, pour s'en 

r3nch-e compte, de remarquer que les g et h s 'obtiennent, à partir de leurs 1 1 
rektions de récurrence, par différence de termes de plus en plus dlevés 

q~1.and 1 augaente, et dépendant fortement de wo. La détermination du coeffi- 

cieiit d'extinction v a donc été faite de la façon suivante. 

On établit facilement, à partir des relations de récurrence (11.22) 

que les coefficielts g et hl sont de la forme : 1 

oii les coefficients a (') (') d(l) et f(i) répondent aux relations de ré- m 7 b m '  m 
currence liées : 



avec : 

les dernières relations exprimant que l'on a g = 1 et ho = h, = O. 
O 

Etant donné les coefficients y, Pl et yl, on déterminera alors 
facilement les a (') (') d(') et f':), Pour en d6duire v et h2, posons que m y b m 7  m 
g et hl tendent vers O simultanément lorsque 1 croît, et écrivons par exem- 1 
plu : 

g2L = h2L = O avec L,: 0: + 1 

qui est l'ordre de convergence des s4ries de coefficients. On tirera aussitôt 

de (11.33) et (11.34) : 

où v est la racine unique positive et inférieure à 1 de l'équation : 



L'extractio~i de la racine v dalm 1 t équatiori (II .39) nv présente pas 

de difficulté particulière, sur machine à calculer. L'équation est beaucoup 

plus légère que celle tirée de (11.25) et (11 .26), puisquton ne tient plus 

compte que des deux derniers coefficients gZL et h au lieu de les coisidC 
2L 

rer tous, et que les termes en logarithmes disparaissent. 

On teste facilement la précision des racines ainsi obtenues en 

comparant les résultats correspondant à différentes valeurs de L. On constate 
-8 

une convergence très rapide, et on obtient généralement v à 10 près avec 

2L = 1 2. 28 convergence est d'autant plus longue que W est plus faible, mais 

dépend très peu àe l'importance des développements des o: 19 pl e V l +  on a 

d'autre part comparé la racine, ainsi obtenue, à celle déduite des équations 

classiques (II. 25) et (II .26) g 1 'accord est excellent. 

ErSin, on obtient d'une façon analogue X et j en fonction de ko 2' 
et des coefficients 6 1, cl et ql; on vérifie bien nur~éri~uement que 1 'on a 

Dans le cas oii on néglige la polûrisatioi~, les relations précédentes 

se simplifient considérablement. Il suffit d'annuler, dans les expressions 

établies pour 1 et Q, le; coefficients a 1, Yi et h2, de sorte qu'il ne reste 
qulS résoudre : 

où l'on calcule les a'') à partir de : m 



Enfin, de façoE genérale,  une f o i s  l a  racine v e x t r a i t e ,  e t  éven- 

tuellement h, déterminé, on l e s  remplace par  l e u r s  valeurs  dans l e s  r e l a t i o n s  
L 

de récurrence (11. 22)  ou (11. 17),  e t  on calcule  numériquement l e s  g e t  h 
1 1' 

D'où l e s  qu4ïl-cités : 

où l ' o n  détermine les valeurs  n d r i q u e s  des polyni.L:es pl(p) e t  des 
1 fonct ions I'*(p), pour l e s  angles dés i r é s ,  à prtir de l eu r s  r e l a t i o n s  de 

, I c i  encore, l e  p r o g r m e  du Calcul Numérique des cn rac t é r i s t i ques  

v , g(p) e t  h(p) du f lux  d i f f u s  asymptotique, a & t é  é t a b l i  pa r  l e  L?.bora- 

t o i r e  de Calcul Ihmérique de Li l le .  Nous donnons ci-dessous quelques exem- 

ples de r é s u l t a t s ,  e t  l e s  conclusiors que l ' o n  peut en tirer, 

On donzerâ dans 18. quatrième pa r t i e ,  en meme temps que l e s  résul-  

t a t s  expérimentaux, l e s  r é s u l t a t s  théoriques obtenus à p a r t i r  du promanme 

précédent, dans l e  cas  des développements correspondant aux produits  r é e l s  



employés daos les expériences, iiGais on a également utilisé le progrme pour 

Fitudier systématiquement les caractéristiques du ré,~me asymptotique c i  l'in- 

P'luence de la polarisation, on prenant des mctrices de phase arbitraires, 

correspondant à des particules monodispersées, d'indice 1,20 et de paran>- 

tre a vcrimt de O à 8 pslr pas de 1 .  

1 - Coefficient d'extinction__ 

Le réseau de courbes de la figure (II . 3 )  représente, pour les va- 

leur~ considdrées du paramètre a:  les variations du coefficient dtextiinctioi~ 

vavec w , 
O 

L~xelle que soit la matrice de phase, on a toujo~irs : 

. si w = 1 , v = 0; cas d'un milieu "conselvatif", dépo~rvu d'absorption 
O 

(b=G) dans lequel la luinance diffuse tend vers uiz régime isotrope et ne 
- VT d6croissant plus en prof ondeur ( e = 1 ) 

si @ = O, v = 1 ; cas d'un inilie-u non diffv-sant (ho) pour leq-uel 1 'ex- 
O -v T -bh 

tinction est due à lT~bsorp'~ion ( e  = e 1 

Les courbes v = f( 00, a) passent donc toutes par deux points ex- 

trêmes fixes avec une décroissance très rapide av~ voisinage de wo = 1 .  Ilais. 

elles restent en outre lc?calisées dans la région v > (1 - w O); le cas li- 

mite v = ( I - %) avec k f 0, correspondrait en effet à une décroissance 
-bh 

de la lumirmice en e . Une ex-tiiiction uniquenient due à 1 lrxbsorption, en 

dépit d'un coefficient de diffusion non nui ,  ne s'observerait que dans le 

cas limitc & la fonction de phase serait une fonction de Dirac, et où toute 

la diffusion se ferait dans la seule direction avant. On constate bien que 

les courbes se rapprochent d'autant plus de cette allv.re liuite que les par- 

ticules sor:t plus .grosses et que l e u  diffusion se réduit davantage aux di- 

rections voisines de la direction d'incidence. 

On constate d'autre part, à wo dormé, une assez brusque variation 

de v lorsque a passe de 1 k 2. Cette discontinuité se retrouve sur le dia- 



gramme de d i f fus ion  g(p) e t  sux l e  taux de polar i sa t ion ;  e l l e  met eii évidence 

m e  différence de comportement assez n e t t e  des p r t i c u l e s ,  lorsqutoii  q u i t l e  

1~ région des f a i b l e s  a ,  où l a  théor ie  de Rayleigh-Gans e s t  a p p l i c ~ ~ b l c ,  pour 

l a  r6zi-m~ où l a  tji6ori.e de ?l ie  e s t  indispensable; l a  l imi t e  en t r e  ces  dzwr 

domaines peut s e  s i t u e r  aux valeurs  de c: t e l l e s  que p devienne s.~.périe-d: ? 
1 

p2 
c'est-à-dire sensiblement, lorsque l e  terme d ipolc i re  perd. s a  prédoai-- 

nmce dans l e  mode de diffusion.  

Enfin,  pour l e s  valeurs  élevées de N ,  l e  coef f ic ien t  dtex.i;inction 

v semble au cont ra i re  devenir s ta t ionrizire  e t  ne plus dépendre des dimei~- 

s ions  exactes des r a r t i c a l e s .  

2 ) Influence de l a  po lar i sa t ion  - --- 

On a é~a lemen t  calculé  l e s  valeurs  de v en né,yligeanJ~ l a  p d a r i -  

s a t ion  e t  en procédant comme indiqué plus haut. Il appara.it que l e  coeffs- 

ç i c n J ~  d ' ext inc t ion  a i n s i  obtenu e s t  svstematiquemcnt p1,~l.s gran6 que l e  colif - 
f i c i e n t  exact,  n a i s  s ' e n  écar te  de façon néqligeable. La c m ~ û r a i s o r i  des 

deux mécnodes a v a i t  déjà  é t 6  f z i t e  dans l e  cas  de l a  d i f P ~ s i o i i  E;aylei:,h [?4; ; 
l tapproximation f a i t e  en néi:ligeant l a  po lar i sa t ion  s e  rdvèle d t ~ u t s n t  

meilleure que a e s t  plus qrand. On n représenté s u r  l a  f i w r e  ( I I , ~ )  l t  e;-- 

r eu r  r e l i ~ i i v e  Av / v a i n s i  commise. i~ cx dcnné ce'cte e r reur  e s t  m,2;ciiizri ni x 

eiivirons de w O = O 800, mais on v o i i  que, hors du cIvn,ine des t r è s  prt:t~s 

par t icu les ,  e l l e  devient tout-à-fait  nai:ligeable, Pour cd > 4 ,  on a déjà 

AU / v  < 10-4. 

3 ) Influence du dével.on.oeme& de l a  fonct ion de inhase . - 

Pour wo e t  un@ f onctior: de pliase dorimés, l a  valeur  de v appa- 

r a i t  corne dépendant e s s e n t i e l l e m e ~ t  des v ~ l e u r s  des tous proiaîers coeff i -  

c i e n t s  p de l1 i r . d i ca t r i ce ,  e t  d'eux seuls .  On v ien t  de vo i r  que l e s  coeffi--  
1 

c i e n t s  ol e t  y n t  intervenaient  que t r è s  faiblement. ile plus, lo rsquT on cal.- 
1 1 

cule v en f a i s a n t  g = O ,  donc en ne tenan-t compte que des 2L premiers 2 L 
coef f ic ien ts  p on constate  que l a  coilvergence dc v vers  SR va leur  exacte 

1' 
e s t  extrêmement rapide, e t  sauf pour l e s  t r è s  f a i b l e s  va.lsurs de w o 

( wo < 0,100 ou. 0 , 2 0 0 ) ~  on obtient v avec t r o i s  décimales exactes pour u:.~e 



approximation d 'ordre 4 ou G ( p r  P ou = 0). '-4 *'6 

Cette  remarque montre d'abord que, en ce qui  concerne tout-au-noins 

l e  ré.:ime asymptotique, l a  meilleure approximation d ~ i  ph6i~,,niène exact e s t  ob- 

tenue lorsqlnlon r é a l i s e ,  avec l a  fonction de phase .c.tilisée, Ir_ m e i l l e u n  

approximati.on en Doyenne quadratique de l a  fonction de phase r é e l l e ;  c :ost-  

à-dire ,si l ' o n  CI o i s i t  de représenter  p( 8 ) par des polv-omes de Lerendre, 

lo rsquton  prend l e s  coef f ic ien ts  P exzcts.  S i  donc on dés i re  a l l épe r  l e s  1 
cnlc~1ls  nmér icpes  en raccourcissant l e  développement de l a  fonct ion de 

p;w.se, tou t  e r  conservant la  représentat ion Zn P (p), il semble i m t i l e  de 
1 

chercher h adapter  l e s  coef f ic ien ts  des po lynhes  pour respecter ,  par  exem- 

p le ,  l e  rapport diffusion avant s u r  d i f fus ion  a r r i è r e ,  e t  l e  plus avanta~ewr  

e s t  sans doute de cûnserver l e s  coe f f i c i en t s  exacts ,  en limi'cmt simpleme-nt 

1 ' ordre du développement. 

L'influence prépondérante des premiers coe f f i c i en t s  P s u r  l a  va- 
1 

l e u r  de v présentera  d 'au t re  par t  une s impl i f ica t ion  importante si l ' o n  étu-. 

die  l e  t r a n s f e r t ,  en profondeur, dans un milieu p r é s e n t c ~ t  des bandes d'ab- 

sorpt ion mais oc. l n  d i f fus ion  e s t  due à des par t icu les  relativeolen'c grosses. 

En e f f e t ,  1î. courbe V = f (U  O)  s e r a  a l o r s  indépendn-nte de l c  lonmeur  d i  onde, 

puisque l e s  premiers (3 sont pratiquement indépendants de a ,  e t  il s u f f i r a  1 
de ca lcu ler  pour chaque lonppeur d'onde les coef f ic ien ts  de d i f f u s i o i ~  e t  

dtabsorp4~ion7 e t  donc wo, pour c o n n d t r e  l e  coef f ic ien t  d 'extinction. à 

c e t t e  lonmeur  d'onde, à p a r t i r  de l a  courbe v = f (  wo). 

II - Dia+gr?pe de l a  luminance d i f fuse  - - 

1 ) Allurq général-e 

Four une i nd i ca t r i ce  donnée, l e  d i a ,~amne  ~ ( p )  se  déforme ré ,wli&- 

rement lorsque M O var ie .  Ln. fip;use (II. 5)  doxxle, da;ns l e  cas  de ct = 3, 

qu.elques-uns de ces  d i n m m e s ,  arbi t rairement  rmenés  à une mgme valeur  po~7.r. 

13 d i rec t ion  8 =.rr (maximum de l a  lumin2,nce). Pour w O = 1, on a u r a i t  une 

lumirmcc i so t rope  avec &) = 1 ; l e  d i a m e  prLsente ensui te  une ar jso-  

t rop ie  qui aumente  avec l 'importance de l 'absorpt ion.  



On peut également comparer, à un necle wo, l e s  d i a m m e s  corres- 

pondant à diverses  dimensions de par t icu les .  Les f i m r e s  (II. 6 )  e-t (II .y) 

donïient ces  comparaisons, r e s p c t i v e m e ~ t  pour wo = 0,752 e t  w o = 0,550. 

O n  constate  que l a  forme du. diagrrunine e s t  nettement différecse pour l e s  t rSs  

f a i b l e s  dimensions de par t icu les ,  mais l a  dissymétrie des courbes r e s t e  ~ l o -  

balerûent l i é e  à c e l l e  des fonctions de phase, e t  c r o f t  avec l e s  dimensions 

des pnrt icules .  

2 ) Influence de l a  aolar is ,a t ion 

Comme pour v , on a calculé  é ~ ~ l m e n t  l e u  d i a g r m e s  de lumiiinnce 

d i f fuse  en ne tena.nt pas compte de l a  polru'isa-Lion. O n  constate  encore que 

c e t t e  approxim:~tion e s t  excel lente  e t  s'approche du r é su l tn t  exact avec une 

prAcision t r è s  supérieure à l a  précisicln h:lbi-tuelle des mesures de Iunincmce, 

sauf pour l e s  t r è s  pe t s t e s  valeurs  de cx (a < 2 )  ou pour des taux dt:ibsorptiori 

t r è s  élevés ( w < 0,100 ou 0,200). Les f i m r e s  (11.8) e t  (11.3) represen- 
O 

t e n t ,  en f ~ i i c t i o n  de llanp;le, l ' é c a r t  r e l a t i f  A E ( ~ )  / ~ ( p )  obtenu avec l n  

méthode ~+.pprockiée, In  comparaison é t a n t  f z i t e  sur l e s  d iagrames  normalisés 

( c  - 1 ) . Sur la f i , m r e  (11 . E )  , l e s  courbes correspondeiit boutes au meme 
O 

wo ( W = 0,550) e t  à diverses  v a l e m s  de a. L 'écar t  ne dépasse p7s 10 7s 

dnris l e s  cc,s l e s  ylus défavorzbles, e t  devient né:ili.~eable pour a > 2. Sur  

1:: f i e m e  (11.9) on .n porté  l e s  écer tv pour me vrLleur f i x e  de cx (cd = 5 ) ,  l e  

pnrnmé'cre é t an t  w . L ' e r k u r  au.giente uE peu 7:veL l 'absorpt ion,  ~ i s  r e s t e  
O 

priilcipalement l oca l i s ée  au voisinage de 8 = 00, OU. la ,  luminance e s t  n in i -  

mu.u, ce qui r é d u i t  encore 1' importance de c e t t e  e r r eu r  pour u-n ca lcu l  de 

f lux ,  p,r exemple. 

III - de polar i sa t ion  

2écapitu.lons en f in  l e s  rSsu1ts . t~  obten~xs pour l a  c q o s m t e  poln- 

r i s é e  de l a  luminance diffuse.  P lu ta t  que l ' i r i t e i i s i té  polaris6e elle-meme, 

on a préféré ca l cu le r  l e  taux de polar i sa t ion ,  Q ( ~ ~ ~ ) / I ( T @ )  = h(l.~)/~:(l.L)~ qui  

r e s t e  toujours du même ordre de grandeur e t  s e  p rê t e  aieux aux comparzzisons. 

A t i t r e  d'exemple, l e s  f i , v e s  (11.1 0 )  e t  (11.1 1 ) montrent l e s  va r i a t i ons  de 

l ~ ( p ) / ~ ( p ) ,  en fonct ion de 8 , l a  première, pour d ivers  CL e t  pour l e  même w 
O 



w = 0,550, l a  seconde, poür divers  w e t  pour l e  t-kie c;. = 5. Le d é p u i l -  
O O 

lemect des r s s u l t a t s  met en évidence quelques l o i s  ~ é n é r a l e s  a u x q ~ ~ e l l e s  l e  

tn.ux de polasivat ion s a t i s f a i t ,  tout-au-moins dans 1û  zone des a éku!cliée. 

. De façon quasi  zéuérale,  Ir, composante r ec t i l i gxe  polar isée est 

!lorizontc.lc ( s o i t  h(p) < 9, ou 1 > I ). On observe J~ou te fo i s ,  pour l e s  v:r- 
r 1 

l e u r s  7 e t  8 de a un changement du plan de polar i sa t ion  e t  l ' ex is tence  de 

f-zibles polari.sr,tions ve r t i ca l e s  pour l e  rayonnement descendant, 

. Pour m e  mritrics de diffusiori donnée, l e  taux de polr,risai;ion, nul 

en milieu conserva t i f ,  aumente r é r -~ l i è r e i~ i en t  a.vec 1 ' zbsorpJci on, son diaL.;rcu;inie 

cn fonction de 1 rangle considéré, ,yardant sensiblement l a  nene forme. 

. Le rïximwn du taux de polar isat ion,  loca l i s6  à n / 2  en d i f fus ion  

Raylei~ih, e s t  ensui te  systématiquement décalé ve r s  l e s  z m l e s  plus f a i b l e s  

(d i rec t ions  du rayonnement montant). La positiioi; de ce ~~xirilurn vaxie  pcr 

a i l l e u r s  l é~è remen t  avec w po~w un milieu donné. 
O 

, Enfin, pour un n&ne w 1 ' imlior-tance e L l e  d i a p ; r ~ m e  di. taux de 
O 

;3olar isat ior~ va r i en t  d'abord assez v i t e ,  lorsque CL pmhe de O Ci 7 ,  mais sem- 

bl-fit  ensui te  s e  s t a b i l i s e r  e t  Qvoluer cor_tinuement e t  lentcinsnt, m l m é  l e s  

oscilla-ci ons des y 
1' 

7 ~n concl~is ion,  néc , l i ~ e r  les phénomèi?eu de polarisai-ion dans l e  

cc,lcul de 1s lvmin: .lice t o t z l e  npparai t i c i  comme une excel lente  npproxima- 

ttoi, bien que l e  taux de so l a r i s a t ion  du rayonnenent d i f fus  s o i t  i m p o r t ~ n t .  

L a  simplificr.!tion n ' a f f ec t e  prztiquement pas Ir* valeur  de v e t  ne perturbe 

sensiblement l e  diaflamme ~(p) que pour l e s  d i r ec t ions  ascendantes, où l a  

lmiriûnce e s t  minimum. On obt ient  donc rivec une t r è s  bonne précis ion l e s  

caractéristiqv.es énergétiques e s sen t i e l l e s  du trcznsfert ,  c'est-à-dire l e  

coef f ic ien t  d ' ex t inc t ion  e t  l e  f l u x  énergétique. La v d i d i t é  de c e t t e  appro- 

ximation, e t  l e s  d i f f i c u l t é s  expéri..ier_tn,les soulevées d 'autre  part pm des 

mesures de s o l a r i s a t i o n ,  fon t  qulcn s ' e s t  contenté,  dms une première appro- 

che du problème, de mesures portznt  su r  l a  luminance totrzla. Il n t  en  r e s t e  



pas moins qu'une étude expérimentale et théorique du t û u  de polnrisation, 

pour lui-nieme, est h poursuivre; et en particulier, il serait intéressant 

d1 étliddi er les variations du plan de polarisatior,, pour des vûleurs de a 

be;:.ucoup plus grandes, ce qui nécessiterait m e  trarisfom2ticn du proErcame 

de calcul numérique, 1:: lonweur des àéveloppements alors rencontrés pré- 

sentant de couvelles difficultés, en dépit de la conver.gence relativement 

ra--ide des résultaJcs . 



TROISIENE PARTIE 

ETüDE EXPDIJGNTU 

DE LA. FONCTION DE PHASE 



/ A - INTRODUCTION / 

Etant donné un nilieu diffusant réel constitué de pcvticules sphé- 

riques, celles-ci sont en g2nérnl de dimensions variables, et présentent une 

distribution statistique autour d luil diamètre moyen. Il suffit donc, an prin- 

cipe, de déterminer cette distribution, ou granulométrie, et de connaître 

l'indice de la mtière dont sont coristituées les particules, pour ?ouvoir 

calculer la matrice de phase du milieu, en utilisant les résultats établis 

daris la première partie. On a vu ensuite, dans la deuxième partie, comment 

en déduire les caractéristiques du régime asymptotique, Ilais nous allons voir 

que la connaissance de la granulométrie du milieu, bien que constituant une 

donnée précieuse, ne peut permettre dfétablir avec précision la matrice de 

phase que dans des conditions idéales. 

Le milieu étudié est réalisé pzr une mise en suspension des parti- 

cules diffusantes dans l'eau; pour éviter dors les phénomènes de décanta- 

tion, on est limité à des particules petites, de l'ordre de quelques di- 

xièmes de micron de diamètre. D'autre part, pour des raisons évidentes de 

facilité d'éclairage du milieu et de détection de la lunière diffusse, on 

travaille dais le spectre visible. Ce choix de longueurs d'ondes et de di- 

mensions entraine que les paraniètres O: caractérisant nos dispersions seront 

compris environ entre 1 et 10, c'est-à-dire dans zone où les coefficients 

de P( 8 ) varient vite. Far ailleurs, pour d'cmssi faibles dimensicns des par- 
rv 

ticules, l'établisseraent de le ganulonétrie ne peut se faire qu'au moyen de 

photographies par microscope électroriique; on reviendra sur les difficultés 

de cette méthode d 'investigation, inais disons que sa précision est limitée 

et que le comportement des particules sous le faisceau d'électrons pose a 

priori des problèmes de stabilite [25] . On voit que 1'8tablissement de 
P( 8 ) suivmt la méthode logiquement préconisée plus haut présente de s6- 
N 

rieuses causes d'indétermination. De plus, coinme nous utilisons d m s  notre 



étude du régime asymptotique des colorants,  ajoutés aux suspensions diffu- 

scmtes pour en f a i r e  var ier  l 'absorption, il risque de se  produire entre l e s  

produits mélangés des réactions, susceptibles de modifier l a  matrice de pha- 

se .  Enfin, ci, mit  [261 que des suspensions corne ce l l e s  que nous u t i l i sons  . .. 
prisentent  toujours une l ég i re  tendance 5 l'agglomération; mais l 'é tude de 

l a  proba5il i té  de rencontres des doublets, t r i p l e t s  . . . de part icules n ' e s t  

réa l i sable  que sur des sphères observables au microscope o rd imi re ,  e t  de 

toute façon, on vo i t  mal quelles natriccsde p h ~ s e  e t  quels coefficients  de 

diffusion a t t r ibue r ,  en théorie, :i ces agglomérats. 

Ces remarques montrent q u ' i l  nous é t a i t  nécessnire de pouvoir dé- 

terminer expérimentalement l a  matrice de phase du milieu étudié, pour contrô- 

l e r  l a  va l id i t é  des calculs  basés sur l a  granulométrie, t e s t e r  l ' inf luence  

possible de l ' add i t ion  de colorants e t  v é r i f i e r  l a  s t a b i l i t é  des produits 

dans l e  temps. On a donc essayé de mettre au point une méthode de mesure nous 

domant directement l e s  caractéris t iques de diffusion prjnaire du milieu, t e l  

q u ' i l  s e  presentai t  dans l e s  manipulstions. On ne s ' e s t  d ' a i l l eu r s  in téressé  

qu'à l a  pa r t i e  de -P( 9) régissant 1 ' in tens i t é  to ta l e  diffusée, c 'est-à-dire 

à l n  fonction de phase p(8 ), suffisante pour rendre compte des phénoiiiènes 

de t r a w f e r t  asymptotique, clvec une t r è s  bonne précision (voir  deuxième 

pa r t i e ) .  

On remarquera que ce qu'on se  propose revient d v é r i f i e r  l a  thCo- 

r i e  de Fie s u r  l'ensemble du diagramme p( 0 ), pour des valeurs de a a l l a n t  

de 1 à 10 enviror,. Cette vér i f ica t ion  présente des d i f f i cu l t é s  certaines,  e t  

à notre connaissance, n ' a  jusqu'à présent pas encore é t é  f a i t e .  Des mesures 

de ce type sont courantes en chimie des macro-molécules [27] 9 m ô i s  il s ' a g i t  

a lors  de part icules extrêmement pe t i t e s  (a < 1 ) pour lesquelles l a  fonction 

p( 8 ) , calculable par 1 'approximation de Rayleigh-Gans, e s t  peu dissymétrique. 

Dans l a  zone où nous opérons l e s  mesures sont moics nombreuses e t  moins 

concluantes. Nous en reparlerons plus l o i n  dans l a  discussion. 

Définissons maintenant l e s  grandeurs queiious u t i l i se rons  pour ca- 

r ac té r i se r  l e s  suspensions étudiées. Avec l e s  notat iom définies dans l a  

première par t ie ,  nous écrirons que, sous un faiscezu incident para l lè le ,  

d'éclaircnent E un élément de volume dv diffuse,  dans une d i rec t ion  f a i s m t  
O ? 



l ' ang le  0 avec l a  d i r ec t ion  d'incidence, l ' i n t e n s i t é  énergétique : 

La fonct ion de phase p( 8 ) e s t  a lo r s  normalisée avec : 

(111 .2) p ( e )  s i n . 0  d e  d +  = 4 r  , 

s o i t  : 

s i  on développe p( 8 ) sous l a  fornie : 

Nous supposerons toujours,  par l a  s u i t e ,  que l e s  ondes d i f fusées  

par  l e s  d i f f é r en te s  par t icu les  sont  incohérentes, l e s  par t icu les  é t a n t  ré- 

p s r t i e s  au hasard e t  à des dis tances réciproques largement supérieures & 

l e u r s  dimensions. L ' i n t ens i t é  détectée e s t  a l o r s  l a  somme des i n t e n s i t é s  

d i f fusées  par chacune des part icules .  

S i  l e  milieu cont ient ,  par un i t é  de volume, N par t icu les  sphériques 

monodispersées, de même rayon r, d ' indice rn e t  de sec t ion  eff icace de diffu- 

s i o n  ~ ( r n , r ,  A), l e  coef f ic ien t  de d i f fus ion  k, dans (111.1 ), s ' é c r i t  : 

e t  l a  fonct ion de phase p( 8 )  e s t  c e l l e  des pz r t i cu l e s  considérées : 



Plus généralement, l e s  part icules,  toujours supposées sphériques, 

seront polydispersées. Soit  N(r)dr l e  nombre de part icules de rayon compris 

eiitre r e t  ridr, contenues dans l ' u n i t é  de volume de l a  suspension. La 

fonction N(r) dé f in i t ,  à me constante près, l a  granulométrie du milieu. Lrz 

dermité en part icules e s t  : 

En l'rLbseilce de re l a t ions  de phase, l ' i n t e n s i t é  diffusée dam l a  d i rec t ion  0 

par un élément de volume dv e s t  i c i  : 

On vo i t  donc que, pour l e  'milieu polydispersé, l ' i n t e n s i t é  diffuse e s t  

encore domiée sous l a  forme (III . l )  en prenant : 

pour coefficient  de diffusion du nlilieug l a  fonction de phase e s t  développée 

suivant (111.4) avec : 

Remarque: Dans toute  ce t t e  pa r t i e ,  pour évi te r  de confondre l e  

coeff ic ient  d 'extinction t o t a l e  du milieu, K = k+b, avec l a  section effi-= 

cace de diffusion des par t icules ,  ~ ( n , r , X ) ,  on spgcifiera toujours l a  de-en. 

dance de ce dernier coefficient en m ,  r e t  X .  



/ / B - DISPOSITIF EXPERIITdNTAL 

L'appareil utilisé pour mesurer la fonction p( 0 ) est un di, ?fus io- 

mètre, construit par la maison MJKNCO, et prévu, en principe, pour des mesures 

de diffusion moléculaire. Il répond néanmoins assez bien à nos besoins. On en 

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

- Le source lumineuse est une lampe haute pression 2. vapeur de 

mercure (L). 

- Un condenseur (A) en focalise la lui'!iière au niveau du diaphragme 
(D ), le faisceau passant auparmant à trcvers un premier diaphragme (Il1 ).  2 

- Une série de filtres (3') , month sur un support tournant, permet 
de sélectionner l'une des raies intemes du mercure (365 , 405, 436, 546? 
578 w ) .  

- Des filtres gris (B) permettent d'atténuer de 1 oe2 à 1 oW8 fois 
l'éclairement incident. 

- On peut également interposer sur le trajet du faisceau un pola- 
roïde (P), pour des mesures en polarisation. 

- Le faisceau traverse enfin ln lentille de champ (L ), acliroma- 
1 

tique. 

Tout ce bloc d'éclairage est erifermé dans un premier compartiment 

étanche (1), qui le met à 1 'abri de la luinière parasite extérieure et des 

poussières de l'air. Les dimensions et positions de (D~ ) ,  (D ) et (L, ) dé- 2 
terminent la structure du faisceau incident, qui pénètre dans la clicunbre de 

diffusion (II) lorsqulon ouvre l'obturateur (R). 



II - Détection. 

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

- un ensemble de diaphragme (D ), limitant la lumière parasite, 
O - 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 l'extérieur où l'on fait, en $1, la lectme de l'angle de rotation, 

- le bloc de détection, solidaire de la p1:itine (E). Il est constitué, dans 

l'ordre en partant de O : 

- d'une lentille de champ achromatique ( L ~ ) ,  

- d lun diaphragme amovible (D?), 
- d 'un diaphragme fixe (D ) , 4 
- d 'un verre dépoli (v) , 
- et d'un photomultiplicateur (P.M.) type 1 PZ1 de R.C.A., 

- pour des mesures en polarisation, on peut encore placer devant le 
P .M. un polarof de (PI), comme analyseur. 

Figure (111.2) 

Le verre dépoli est nécessaire pour 

dépolariser la lumière diffuse détectée prx le 

photomultiplicateur, la réponse de celui-ci vn-~  

riant légèrement avec le plai de polarisation 

de la lumière qu'il reçoit. L'alimentation du 

photomultiplicateur et la détection de son 

courant se font à l'extérieur. 

La cuve (c) est en silice. La fi,.ure 
(111.2) en donne uiie coupe horizontale. Sa hau- 

teur est de 6 cm, son indice moyen 1,52. Elle 

comprend deux compartiments, séparés par une 

lame mince transparente à faces parallèles. Le 

compartiment parallélépipédique est rempli de 

la suspension étudiée. Il est placé sur le t r g -  

jet du faisceau incident dont le parallélisms 



est conservé par la face d'entrée plane. Le second conpartiment, hémicylin- 

drique, sera rempli d'eau pure ou de suspension diffusante. Il ne reçoit pas 

de lumière directement de la source; tourné vers le photomultiplicateur, il 

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

/ Cl - FACTEUR D'APPAREIL - PSiFS(IRE ABSOLUE DE p( 8 ) j / 

1 - Estimation théorique du flux détecté. 

Soit V le volume diffusant délimité, dans le compartiment parallé- 

lépipédique de la cuve, par l'intersection du faisceau éclairant et du fais- 

ceau atteignant le photomultislicateur. 

Soient, en un point M de V, AS$(A) et A~$(B),  respectivement, 

les angles solides d'ouverture de ces deux faisceaux. 

L'angle formé nar les directions moyennes de ces faisceaux, et lu 

sur la platine (E), est l'angle moyen de diffusion 0 . Remarquons que cet 
angle est limité : 

- vers l'arrière, à 8 < 13S0, en raison de l'encombrement du détecteur, 

- et vers l'avant, à0 > 20°, par la présence de la lame sgparatrice de 

la cuve. 

-b 

Appelons enfin 1 (N,s) la vàLeur, à son entrée dans la cuve, de la 
O 

3 
luminance incidente arrivant en M dans la direction S. 

Laissons de côté, dans une première évaluation, les réflexions sur 

les parois de la cuve. Dans une visée suivant l'angle 8 , les diffusions ?ri- 



maires L l'intérieur de V envoient alors sur le photomultiplicateur le flux : 

Les facteurs de transmission Tl (w,S) et T (PI,;') expriment les atténuations 
2 

respectives du faisceau incident et du faisceau diffusé dans leurs trajets à 

travers la cuve; les éléments d'angles solides d y  et d %  sont pris autour 
-b + 

des directions d'incidence s et de diffusion st en 

Le calcul exact de Q( 8 ) ii partir de cette équation est hors de 
question, et dSpendrait d'ailleurs de la connaissance, h 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 

fonctionnement de 1 'appareil. 

II - Géométries des faisceaux. 

1 ) Faisceau éclairant 

Par construction, les diaphregmes (D ) et (D ) sont fixes, et (L, ) 
1 2 

translatable le long de l'axe du faisceau. La cuve étant enlevée du support 

(s), on place en 0, perpendiculairement au faisceau, un mince verre dépoli 
sur lequel on forme l'image (Di) de (D), en réglant le tirage de la lentil- 

le (L, ); on obtient ainsi un éclairement sensiblement uniforme dans la zone 
où 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 (DY) et (DI!) de (Il1 ) et (D~) à travers la lentille 
2 

(L, ) et le double dioptre plan d'entrée de la cuve. 

On a par construction : 



- pour (D, ) : hauteur = 1 ,45 cm ; largeur = 0,l cm. 

- pour (D2) : hauteur = 0,6 cm ; largeur = 0,25 cm. 

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

Do plus, lorsque l e  réglage de ( L ~  ) e s t  réa l i sé ,  on a : 

- 
- D,L1 - 13,5 cm 

- - D L = 5,9 cm 
2 1 - - L O = 21,7 cm 1 

l e s  distances étant  comptées avec, pour sens pos i t i f ,  l e  sens de propagation 

de l a  lumière. 

On aura a lo r s  pour l e s  images (Dlf) e t  (D;) cherchées : 
1 - - (D:) : hauteur = 2,2 cm; largeur = 1 ,1 cm; D"O = 55,25 cm. 

2 - - (D") : hauteur = 2,2 cni; largeur = 0,2 cm; D"O = -0,75 cm. 
1 1 

En un point M de V, l e  faisceau éc la i rant  e s t  donc contenu dans un 

cône de sect ion rectangulaire dont on notera A $ ~ ( ~ I )  e t  A$ (14) l e s  angles 
V 

dVouvertwe horizontal e t  ver t ica l ,  s o i t  doi(::) = A $ ~ ( P I ) .  A ~ ( w ) .  Carac- 

térisons M par ses coordonnées da-ns l e  t r i èd re  d i rec t  t r i rectangulaire 

( O , X , ~ ,  z )  g on prendra 1 'origine en 0, 1 'axe Ox suivant l a  direct ion moyenne 

de propagation de l a  lumière incidente e t  l ' axe  Oz suivant l a  ver t ica le  

ascendante. Les f igures (III .3.. ( a )  e t  ( b )  ) dorment respectivement l e s  c o ~ ~ p e s  

ver t ica le  e t  horizontale, du compartiment d'entrée de l a  cuve, sur  lesquel- 

l e s  on a tracé l e s  l imi tes  des régions éclairées.  

- Si  l a  projection de PI sur xOz e s t  dans l a  zone centrale de l a  

f igure (111.3(a)) , on a : 

A $ ~ ( N )  = 0,0410/(1+0,018x); s o i t ,  au centre : A@ (0)  = 2O18' , v 

(111.1 2) 

aZ(ri) étant  l 'angle que fait avec Ox l a  bissectr ice de A @ ~ ( M ) .  Duns l e s  

zones tr iaxgulaires,  A+ (M) tend linéairement vers zéro. v 



- De même, s i  l a  projection de 1.1 sur xOy es t  dans l a  zone centrale 

de l a  f igure (11l.3(b) ), on a : 

A$,(#) = 0,0205/(1 +O,OI 8x) ; s o i t ,  au centre : A+ h(0) = 1 O Ç  , 
(111.1 3) 

a (11) $ 0,018 Y 
Y 

c< (k) étant  l 'angle que f a i t  l a  bissectr ice de A%(iil) avec Ox. 
Y 

tend linéairement vers zéro dans l e s  régions de coupe tr iangulaire.  

2) Faisceau détecté 

Les distances seront comptées positivement dans l e  sens de l a  pro- 

pagation de l a  lumière diffuse,  e t  on déf in i ra  un t r ièdre  d i rec t  (O,xt,  y ' ,  z ' ), 
avec Oz' suivant l a  ver t ica le  ascendante e t  Ox' suivant l ' axe  moyen de visée 

du photomultiplicateur. 

On a par construction : 

- (D3) : hauteur = 1 ,O1 6 cm; largeur = 0,404 cm. 

- ( D  ) : hauteur = 1,016 cm; largeur = 0,404 cm. 
4 

- ( L ~ )  : :distance focale = 6,3  cm. 

- = 8,20 cm. 
2 4 - 

- L O = - 7,6 cm. 
2 

L'onde sphérique diffusée par une particule a t t e i n t  l e  ~~hotomult i-  

pl icateur en traversant l e  double dioptre cylindrique de l a  face de s o r t i e  de 

l a  cuve, puis en s 'appuyant sur l e s  images (D ' )  e t  ( D I )  de (D ) e t  (D~) dans 
3 4 3 

(L  ) . Le faisceau diffus quit tant  M e s t  encore un cône de sect ion rectangu- 2 
l a i r e .  

Sori ouverture angulaire horizontale, A B ~ ( M ) ,  s 'obtient en oonsi- 

dérant un faisceau plan horizontal i s s u  de 1.1, qui subit ,  à s.1. s o r t i e  de l a  



cuve, deux réfractioïis d a r ~  des dioptres sphériques. Il s u f f i t  donc de consi- 

dérer  l e s  Mages (1") e t  (lu), dans ces dioptres, des côtés horizonta,m de 
3 4 

(DI) e t  ( D ' ) .  On trouve : 
3 4 - - (1;) = 0,75 cm e t  O l f t  = + 7,35 cm. 

3 - - (1") = 0,27 cm e t  01" = - 4,72 cm. 
4 4 

La f igure (111.4(b) ) donne une coupe horizontale de l a  cuve. On 

déduit de ce qui précède qu'en un point M, se  projetCant sur x'Oyl da?s la 

zone tr iangulaire de sommet O f ,  on ,aura : 

bBh(i[) = 0,057/(1 +0,21xt) ; s o i t ,  au centre : 8Bh(0) = 3O16 ' , 

P y t  (l) étant  l ' ang le  que f a i t  l a  b issec t r ice  de A ~ ~ ( M )  avec Oxy ; A B ~ ( R )  

tend linéairement vers zéro dans l e s  régions l a t é ra les .  

Pour déterminer 1 'ouverture ver t ica le ,  AOv(i.i), on considère un 

faisceau plan ve r t i ca l  i s s u  de M, qui rencontre à l a  s o r t i e  deux dioptres 

plans. En toute rigueur, l a  distance de M 5 ces dioptres variant  légèrement 

avec 1 ' incl inaison sur ûxl du faisceau. considéré, ce t t e  ouverture 3agLilaire 

n ' e s t  pas constante sur ~ 0 ~ ( i C ) ;  mais l e s  variations ne dépassant pas 0,5 ;J 
seront négligées, e t  on considérera que A B  (M) ne dépend que de PI. Les 

V 

images (h") e t  (II."), dans ces dioptres plans, des côtés verticaux de (D,') e t  
3 4 3 

( n t )  sont donnés pa r  : 
4 

- (h") = 1 ,L cm; = -t- 5,40 cm. 
3 3 - - ( h i )  = 3,4 cm; Oh" = - 33,70 cm. 4 

En un point M se  pro jetant  su r  x 'Oz dans l a  zone centrale de l a  

coupe ver t ica le ,  donnée f igure  (III .4(a) ), on a : 

~6,(?4) - 0,101/(1+0,30x~); s o i t ,  au centre ; A B  (0)  = 5O501 , v 

(111.1 5)  

p z t ( N )  # 0,03z1 , 



où p ,(Pl) est l'angle formé avec h ' par la bissectrice de AB~(.I) ; enf'in 
z 

A ~ ~ ( N )  tend linéairement vers zéro dans les zones latérales. 

III - Facteur d'appareil - Nesure absolue de p( 8 2. 

1 ) Volune diffusant et champs angulaires équivalents 

Il résulte de lf&tude géométrique précédente que les caraciéris- 

tiques angulaires intemeriant dans (111.1 1 ) varient, sur lf ensemble du vo- 

lme V : 

- ou bien linéairement, dans les zones frontières des faisceaux, 
- ou bien très faiblement, eri x,y,z,xt,yf ou zt, dans le volume central. 

Nous ferons un+c@cul approché de @ (  8 ), au second ordre prbs, en 
aupposant d labord que p(s, s ) est peu dissymhtrique et donc quasi-linéaire 

sur l'intervalle total dfintégration. On se placera d'autre part dans le cas 

le plus défavorable, c 'est-à-dire tel que les variations de x et xf soient 

maximum. Ce sera pour la direction de visée la plus voisine de la direction 

d'incidence, soit pour 8 = 20°. Par superposition des coupes horizontales ou 

verticales des figures (111 .3) et (III .4), on voit alors que 1 Ion a : 

- 1 cm< x t <  3 . 1  cm et - 1 cm< x < - t 1  cm. 

- 0,5 cm < z'< + 0,5 cm et - O,S cm < z < + 0,5 cm. 
- 0,25 cm <y' < + 0,2S cm. 

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

ordre en x, y,z,xf ,yt et z 1  dans les développements des formules (III .12) 5 

(111.1 5), ce qui donne : 



La lunlinance 1o(ïSl,S) e s t  t r è s  sensiblement uniforme sur  une section 
droite du faisceau incident. De plus, dans ï 'angle infiniment p e t i t  A n I  (]il) 

on pourra admettre que l u  source &net suivact l a  l o i  de Lambert, avec 

I O ( N , ~  = I O ( T ~ )  ; e t  finalement, on ne retiendra que l a  valeur moyenne Io  de 

l a  luminance, qu'on mesurera par transmission (cf .  plus l o in  "24esure de I o " ) .  

-b -% -KI ,  
Les facteurs Tl (M,s) e t  T (~v i , s~)  sont de l a  forme e ooù 1 dés:: 2 

&ne l a  distance parcourue dans l e  milieu par un rayon incident ou diffusé 

r e l a t i f  3 14. Si l e  milieu ne présente pas d'absorption propre, l e  coefficiext 

X dans 1 Iexponentielle e s t  égal au coefficient de diffusion k ( @ O = 1 ) . Pour 

un point iil f ixé ,  e t  quel que s o i t  z pour x e t  y f ixés ,  l ne subi t  que des 

variations du second ordre par rapport a m  angles d'ouverture en M. 011 consi- 
-b 3 

dérera donc T, (I$I,S) e t  T,()!,S ' )  comme indépendants de z e t  des variations de 
3 T 
s e t  s dans A n  (fi) e t  AR (31) . Evaluons 

1 D 
alors l e  produit TI ( M )  .T~(w) = T(I) .  On 

7 - i  aura (c f .  figu.re(111.5) ): 

ri 
i ( , l )  = e -K .Pd . e -K(NQ-elsin 0 ) 

-2KH Ke/sine -KX(I-cos%) 
~ ( i " i )  = e . e .. e 

en appelant e l 'épaisseur de l a  lame 

séptzratrice e t  avec PM = R + x e t  

MQ Q R - xl Q R - xcos 9 au 2i:~e ordre 

On verra plus l o in  que nous 

serons amenés à extrapoler nos mesures 



à une dilution infinie du milieu, ce qui éliminera systématiquement l'in- 

fluence de ce facteur de transmission. Néanmoins, conpte tenu de la forme 

de T(M), on peut le considérer comme lingzire en x, à mieux que 1 $, si la 

concentration est telle que l'on ait : 

(111.1 7) K < 0,1 / (I-cos8 ) (en cm -1 1 1 . 
Si, comme on 1 'a dit plus haut, on considère des fonctions -p( 8 ) 

quasi-linSaires sur 1 'intervalle d'intégration (de 1 'ordre de S 0  à 6 O  au ma- 

ximum autour de la direction moye,me 0 ), on aura : 

où 0 (M) est 1 'angle que font en 14 les directions moyennes de A ~ , ( N )  et 
+ -b .A. 

AQD(~); 1, et T(M) étant indépendants de s et st, l'expression (111.1 0) 

prendra la fome : 

Finalement, l'expression à intégrer se réduit à un produit : 

dans lequel, compte tenu de (III .16), et si la condition (111 .I 7) est res- 
pectée, les différenter grandeurs G. (M) présentent, pcr rapport aux va- 

1 

riables d 'intégration u, ( u = ~ , ~  . . . z ' ), des variations du type (1 ) sur la 

figure (111.6) avec : 

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



aux zones latérales des faisceu-mY;, 

La symétrie du prob12~1~; 3 

la forme (III .1S) montrent donc i?u'r,: 

aura une valeur approchée de 3 ( ; ) ,, 
au 22me ordre pr2s en E.(U), et 6 0 ~ 5  

1 

assez bonne, en remplaçant dans 

(111.1 8) les différents I(M) par 
- - -- . 

-b -a u des grandeurs G!(M) 1 vari=t sur V 
suivant la forme symétrique (2) sur 

la figure (111 .6) .L'ipté~;ration est 

F i i w e  (111.6) - --. alors sans difficulté, 

L w  seules grandeurs G. (ILI) présentant sur V des zones de décrois- 
1 

sance linéaire sont les ouvertures angulaires AB~(M), A$(M) et ~ $ ~ ( i i )  . - 
(le faisceau détecté n'apercevant jamais les bords supérieurs de la zol-9 

éclairée garde sa valeur maximum). Toutes les autres grandeux i- 

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

et sortent de l'intégrale; on aura : 

et (111.18) devient : 



Intégrons sur z; seul A ~ ~ ( M )  varie e t  tend linéairement vers zéro su? AB e t  

CD, en restant constant e t  égal à Ag (xt ) sur BC (cf.  figure (111 .7)) .  
v 

Figure (III. 7 )  

L'intégration revient à limiter l e  faisceau à une hauteur X q ~ i  

valente : 

sur laquelle en tous l e s  points 1 'ouverture angulaire aurait  l a  même -rü^lv,- : 

maximum A0 (x t  ) . On montre facilement que l e  produit II ( X I ) .  Ag (xt ), oii v e v 
80 (x i  ) =  AL -XI  ) , est  indépendant de x ' (conservation du flux) c i Y - - 

v 4 0 

avec les  notations de l a  figure (111 .7) ; 

en posant : 

24- - -  IF' - I ,O4 cm. (111.22) g = Lo . L1 

Il reste enfin à intégrer, sur l a  section S du volume V dans 1~ 



plan xoy, l e  produit A @  h ( ~ ) .  A B ~ ( M )  ; 

l e s  deux grandeurs décroissant 1i.- 

néairement dans l e s  zones f ront ières ,  

Au second ordre près on aura : 

- 3' i 

A R  h ( ~ ) .  A @ ~ ( F ~ )  ds .i 89 Wh(l)  1 
'\\ , 

's L f  

Fimre (III--&) Ou encore : 

A%(I).  A9 h(~) .ds % - s i n  6 
- 

En procédant comme plus haut pour ABv(x) H,(x), on obtiendra poii? 

l e  2ème membre de (111.27) : 

21 = 0,196 cm. e 
(111.25) 

2 L  = 0,293 cm. 

Au to ta l ,  au 2ème ordre près, I 'expression (III. 10) prend i c i  l a  forne : 

k @ (  0)  =c 0. exp [-K(~R-e/sinB)] -p(B) 4@) A Q ~ ( O )  He. 21e. 2Le 
s i n  6 3 

H .21e.2Le où e es t  l e  volume diffusant équivalent; nous écrirons : 
s i n  9 



@(O ) = k IO exp [ -  ii (ZR-e/sin 0 )  ] % , où 

2) Facteur de dispersion 

-f -f 
Pour des valeurs de a supérieures à 2 ou 3, les  fonctions p(s,s') 

varient v i t e  e t  ne peuvent plus ê t re  considérées comme linéaires sur  l e s  in- 

tervalles d'intégration considérés. Les approximations précédentes seraient 

à reprendre, en tenant compte de cet te  non-linéarité de p( 0 ) , Les calculs 

rigoineux sont à peu près inextricables, mais nous pcuvons fa i re  une estima- 

t ion grossière de cette dispersion en en calculant l a  partie principale. 

-t -+ 
L'angle de diffusion ( s , s t )  ne variant qu'au second ordre par rap- 

-f -f 

port aux variations de s e t  st dans un plan perpendiculaire au plan moyen de 

diffusion xOy, on pourra négliger l e s  influences, sur l a  dispersion, de 

a , ( )  , ( M )  , A R  v ( ~ )  e t  A# (M) . Si on néglige en outre, devant P , (M) e t  z V Y 
A8 ( M )  , l a  quantité a (PI) qui e s t  inférieure à 6 ' e t  l e s  variations de h Y 
A ) ~ ( M ) ,  on peut mettre @( 0 ) sous l a  forme : 

mec l e s  iîotations de l a  figure (III -8 ) .  Les parties principales de P , (M) e t  
Y 

A0 h ( ~ )  ne dépendant pes de xt , m a i s  uniquement de yt  (cf. (111 14) ) on aura 

en première approximation o 



Eui expl ic i tant  1 angle (g, &), il f a u t  calculer  : 

A 0  (a) iJ h,(a)+p 

L'interval le  t o t a l  d ' intégrat ion e s t  sensiblement de 6 O ;  supposons p( 0 )  du 

3ème ordre en  0 (exprimé en radians) sur c e t  in terval le ,  c 'est-&-dire l e  dé- 

veloppeinent de p( 6 )  l ini i té  au 3ème ordre dans : 

La subs t i tu t ion  dans (111.30) de c e t t e  forme donne une intégrat ion immédiate, 

l e s  termes impairs disparaissant par symétrie. Remarquons que dans l e s  zones 

IK e t  LJ, où A B ~ ( M )  tend vers O, P r e s t e  sensiblement constant avec l e s  
Y' 

valeurs respectives +S  I K  e t  - CLJ,  s i  on é c r i t  P , ( M )  = Ey' s u r  KL. On ob- 
Y 

t i e n t  finalement : 

En substituant (111.31 ) dans (111.27) on vo i t  que l e  fac teur  d'appareil  dé- 

firïi. dans (111.26) r e s t e  inchangé, s i  l ' o n  considère qu'à ce t t e  approximation 

on ne mesure plus p( 0 ) mais : 



3) Effets parasites. Diffusions. Réflexions 

En plus de la lumière diffusée par les particules, le photomulti- 

plicateur reçoit évidemment une lumière parasite diffuse due à l'eau dans la- 

quelle les particules sont en suspension, aux poussières de l'air et aux dé- 

Îauts des verres. Cette lumière est d'ailleurs très faible, sauf? aux petits 

angles ( 8 < 30°). Il suffira de mesurer, avec de 1 'eau pure dans la cuve, 

le flux ) parasite et de le soustraire du flux @ ( O ) mesuré. Néanmoins 
O 

les fortes variations de $ ( 8  ) ,  suivant les traitements que l'on fait subir 

à l'eau (agitation, décantation . . .) montrent qu'il sera nécessaire de m i m i -  

puler avec précautions et de préparer les divers échantillons dans des condi- 

tions constantes d'agitation et de transvasements On posera par la suite, 

pour le flux, corrigé de cette lumière paresite : 

b) Phénomènes de réflexion 

Nous ne retiendrons pas les pertes lmir~euses subies, l'entrée 

et à la sortie de la cuve, par les faisceaux incident et diffusé. Ln lumi- 

nance incidente Io, à laquelle Q(0 ) est -propor.t;lonnel, est en effet mesurée 

par transmission à travers la cuve et subit la même diminution relative. 

On n'envisagera donc que les 

deux phénomènes garasites suivants : 
(2). 

~~- - aux faibles angles, les réflexions 
verre/eau sur la lame intérieure (voir 

(1 ) figure (III .9) affaiblissent la 

lumière diffuse détectée, 

- et s~nrtout, la réflexion en (2) du 
faisceau direct, donnant lieu en O à 

une diffusion parasite d 'intensité pro-- 
Fipure (III. 91 -- -.--- portionnelle à p(.rr - 8 ) (voir figure 



On notera que la face arrière (3) du compartiment éclairé est 

noircie, et ne donne lies à aucune réflexion notable. 

Il suffit d'évaluer la transmission de la lame en fonction de 

l'angle 0 . On peut en principe faire le calcul théorique de cette transmis- 
sion. Le calcul exact nécessiterait la connaissance de l'état de polarisation 

du faisceau diffus; mais en fait, la correction de transmission n'est impor- 

tante que pour les petits angles de diffusion (300 < 0 < 20°), c'est-&-dire 

dans des directioris où les tcux de polarisation sont théoriquement faibles, 

pour les produits étudiés. On considérera donc la lumière comme étant natu- 

relle et on écrira : 

/ \ 

[ 1 2 = 1, ; [sin2(i-r) + tg2(i-r)]2 (111.35) tl( 8 )  = 1-rl( O ) _ - 
2 sin (i+r) tg(i+r) 

avec : 

i = ~/2- 8 ; sin i = n sin r , 

où n est l'indice relatif du verre par rapport à l'eau. 

Hais ce facteur tl,varie vite avec l'indice du verre, mal cornu. 

En prenant n = 1,140 pour A = 546 m p  (soit l'indice 1 ,5O pour le verre) on 

obtient un facteur de transmission théorique légèrement inférieur 3. celui 

observé expériaentalement (cf. paragraphe D) . En définitive , nous prelidrons 
pour t ( 0 ) la valeur déterminée plus loin expérimentalement, et qui correa- 

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

- Diffusior, du faisceau réfléchi. 
----------------= - = ---- 

La diffusion parasite donnée par ce faisceau sera peu importante 

pour les rnilieux dont les indicatrices seront sensiblement symétriques, et 

tout-à-fait négligeable pour les directions avant, dans le cas d'indicatrices 

très dissymétriques. Elle sera au contraire primordiale dans les directions 



arrière pour des milieux à indicatrices dissymétriques. 

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

timent parallhlépipédique, le faisceau réfléchi aura, au voisinage de O, la 

luminance moyenne : 

r est essentiellement déterminé par la réflexion verre/air et vaut ici : f 

(III .76) r, s 0,044 pour h = '546 et 436 mp. 

Finalement on mesure en fait : 

Io kA -24a 
(111.) nC( 0) = exp [-~(3(-e/sin~ ):/ p 8 )  + rf e P(*-o) ]t ( 0 )  

1 

L'expression (111.37)~ où les paramètres A, t l( ) , r et R sont 
f 

déterminés, permet en principe ia détermination expérimentale en valeur ab- 
c 

solue de p( O), par combinaison linéaire des mesures cc( 0 ) et 5 (-6) ., 

This il reste auparavant à préciser les conditions de mesure de k et Io, et 

à dire un mot du rôle important des diffusions multiples. 

La cuve étant en -lace et remplie du milieu diffusant étudié, on 

relhe le flux directement transmis à O = O0 (soit O(o)), en enlevant le 

diaphragme (D ). Remarqu.ons qu'on devra pour cette mesure interposer sur le 
3 

faisceau des densités optiques convenables, le flux transrnis étant très in- 

tense; la mesure de I, (9) nécessite donc un bon étalonnage des densités op- 

tiques, Puisqulon néglige les réflexions à l'entrée et à la sortie de la cuve, 

on aura : 

(111.38) m (O) = Ia exp (-2KR) So AU , 



où S est la section du faisceau contribuant au flux reçu par le photomulti- 
O 

plicateur, et AU l'angle solide de ce faisceau. 
O 

Le diaphragme (D ) étant Ôté, seule intervient, pour limiter le 
3 

faisceau du côté du détecteur, 1 limage de (D ) à travers (L~) et les dioptres 
4 

plans de la face de sortie de la cuve. Cette image (D") a pour caractéris- 
4 

tiques : 

hauteur = 7,4 cm. 

largeur = 1 ,2 cm. 

distance 5%'' = - 33,7 cm. 
4 

On voit que ses dimensions sont beaucoup plus grandes que celles du 

faisceau incident qui atteint donc entièrement le photomultiplicateur. Le flux 

transporté par le faisceau est constant, et en le calculant au centre de la 

cuve, on m a  : 

o.i?, la hauteur équivalente totale h du faisceau incident se détemine corne e 
21e, 2 L  et He, et vaut ici : 

(.III. 40) h = 2,175 cin. e 

La mesure de @ (O), connaissant K, détermine 1 par (III .39). 
O 

a) Déterminaticn expérimental. 

On a vu quf on mesurait par transmission un flux (O) dont le loga- 

rithme vaut : 

(111.41 )  log^ (a) = - + ~ o g  (I~. AU .S ) = - 2 + Cst 
O O 



Il suffira de mesurer (O) à concentrations c variables ; puisque K est pro- 

portionnel à c, la courbe Log @(O) = f (c) est linéaire et sa pente donne 

~(c). On opère bien sûr avec un éclairage et une sensibilité du détecteur 

constants . 

b) ValiditS de ,la metho*. Eeet des diffusions avant ---. -----.---.----- 

La formule (III .38) ne donne qu'une expression approchée du flux dé- 

tecté à û = O O .  En effet, l'ouverture angulaire du faisceau détecté n'etant 

pas nulle, le photomultiplicateur reçoit, en plus du flux transmis, le flux 

diffusé par les particules vers l'avant, dans cette ouverture. En principe, 

tant que la courbe Lcg Q (O) en fonction de c est linéaire ce flux diffus 

est négligeable; mais, a la précision des mesures, ce critère est insuffi- 

sant et il est souhaitable de déterminer un ordre de grandeur de l'erreur 

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

On évaluera le flux diffus recueilli à l'avant en se limitant aux 

diffusions primaires, qui en constituent la partie principale. Le diaphnigrne 

(D~) est placé seul devant le photomultiplicateur; avec les notations précé- 

dentes et les caractéristiques de l'image finale (D"), l'angle solide 
4 a 

dans lequel diffusent les particules est alors donné par : 

On néglige les variations de 2 3 7; de ces angles sur l'intervalle 2E du tra- 
jet dans la cuve. Le volume éclairé est un parallélépipède de section So et 

de longueur ZR. Compte tenu des diffusions primaires et des atténuations des 

faisceaux, on relévera donc à l'avant, avec l'origine des x en O, 



Le second terme de (III .43) donne l'erreur de mesure. Nous la 

majorerons : 

- en considérant que tout le flux incident, Auo Io So7 est localisé dans 
-+ -+ 

la direction 6 = O0 (soit s = s suivant OX) et en calculant : 
O 

-+ -+ 
1 'inégalité venant de ce que p(s,s ' )  est une fonction décroissante lorsque 

1 'angle ( 3 , S 1 )  augmente, au voisinage de e = 00; 

- en assimilant bw à 1 'angle solide Aut > où 84 est défini par 
a a a' 

le cône de révolution d'angle au sommet Ac$ a (>A+ h); 
v 

- et en calculant enfin le terme correctif dans le cas de a = 10, et m = 1720, 

correspondant à la dimension maximum des particules étudiées, et donc à la 

plus grande prépondérance des directions avant dans l'indicatrice de dif- 

fusion. 

Avec ces hypothèses (111.43) s'écrit : 

-+ -+ 
(111.44) @(O) = I~ so exp(-m) p[so,sf) sine Q -1 

i 
-+ -+ 

où p(s s ' )  ne dépendant plus que de 8 , on peut écrire : 
O 

En substituant cette expression dans (111.44)' on a : 



avec ici : 

La relation de récurrence : 

permet facilement d'établir : 

Et dans le cas a = 10, m = 1,20, avec les valeurs numériques des 

Pl et la valeur (111.47) de A i i  on obtient : a' 

On aura donc, en fonction de la concentration, la courbe de tralls- 

mission : 

(III .?O) Log m (O) = LO~(S~ AU, Io) -2m + LG~(I + O,? 2. K w ,R) . 

Et le terme 0,12 K u R étant petit aux concentrations ob. l'on opère, 
O 

en développant le dernier terme de (111 .?O), on voit que 1 'on aura en fait : 

(111.51 ) Log ? ( O )  = LO~(S~. Auo .Io) - ~KR(I -0,05 w ) . 
O 

Finalement, malgrré les majorations prises pour les calculs, on 



n'aurait qu'une erreur systématique de 6 '$ dans la mesure de K en assimilant 
à 2 KR la pente de la courbe de transmission, et la méthode de mesure utili- 

sée est donc tout-à-fait justifiée pour les particules étudiées. 

6) Rôle des diffusions multiples - Expression finale de -p( ) 

Avant de formuler définitivement la détermination expérimentale de 

p(B ), il reste à considérer le rôle des diffusions multiples dans les di- 

rections autres que 0 = O O .  En principe, la fonmle (III .37) montre que la 

quantité OC(O ) exp [+K(~H-e/sine )] est proportionnelle 2 K, donc à la 

concentration en particules. This la linéarité de cette quantité, en fonction 

de c, n'est respectée que pour des concentrations suffisamment faibles du 

milieu, et il apparait expériaentalement que la sensibilité limitée de notre 

appareil ne nous permet d'atteindre de telles concentrations que dans le cas 

de très petites particules (a < 2). Pour les particules plus g-rosses, on peut 

encore obtenir la linéarité dans les directions avant (diffusion intense, 

p( 8) grand), mais dans les autres angles les courbes donnant le flm dé- 

tecté corrigé en fonction de la concentration, ou de k, sont encore du type : 

même si l'on travaille au niveau miniclum où O( 8 )  atteint l'ordre du bruit 

de fond du détectem. 

Cette fornie (III .52) est évidemment liée à la présence de diffu- 

sions multiples, le terme e n  kL1 donnant, en première approximation la coiitri- 

bution des diffusions multiples d'ordre n (rayonnement diffusé n fois), pro- 

portionnelles à la puissance nième de la concentration. On constate d'ail- 

leurs, en plaçant del'eau pure dans le compartiment hémicylindrique de la 

cuve, une amélioration de la linéarité, les diffusions multiples disparais- 

sant dans cette partie de la cuve. Pkis cette précaution est insuffisante 

les diffusions, principalement localisées dans le compartiment éclairé, 

restant intenses. 

Le problème est donc de déterminer, à partir de la courbe expéri- 



mentale du type (111.52) , 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 façon suivante : 

- Fartant d'un milieu donné, on le diluera plusieurs fois en relevant, pour 
chacune de ces concentrations c, le flux @(o,c) M l'avant et les flux 

O 
@ ( O, c) en fonction de 0 .  On mesurera également Q, ( 0 ) pour 1 'eau pure. 

- La pente de la courbe Log @ (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 0 , les courbes mC( R,c)/K 

en fonctim de c. Les formules (111.37) et (III .52), où l'on substitue pour 

1 la valeur tirée de (III.~~), montrent que ces courbes seront de la 
O 

forme : 

o c  O tl(@ - 
-= u A m(o,c) exp (~e/sin~ ) /p(~) + r e 21i rn(~= RI] (111.53) , o B L f 

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

- Finaleolent, par combinaison linéaire des formules (111.54) prises pour 0 

et n - 0 , et en repassant au flux transillis mesuré b(o,c) par (0,~) = 

e-2KR~(o,c=o), on a : 

Ces formules déterminent entièrement p( 8) à partir de F que nous appel- 
a 



lerons facteur d'appareil, de r R et tl( R ) , et des quantités mesurées f' 
@(o,c), !Cet (@'(O )/dc = O. Remarquons simplement que si les particules 

présentent de l'absorption propre, la détermination de o pose un nouveau 
O 

problème sur lequel nous reviendrons. Pi au contraire les particules sont 

purement diffusantes, en reqlaqsnt dans ce calcul pcngral Ic: par 1.- et 

avec w = 1: le prohlène est thcoriauenent rFsolu. 
O 

Dans les étalonnages de ce type, un premier test classique est 

d'étudier une solution diluée de flucrescéine. Le diagrme de fluorescence 

qui remplace la fonction de phase p( 0 ) ,  est isotrope, et le relevé du flux 

de flucrescence mettra facilement en évidence d ' éventuels défauts dans le 
réglage de l'appareil ou la construction de la cuve.11 ne s'agit que de me- 

sures relatives, et on cherche simplement à vérifier 1 'expression (III. 37) 

qui, compte tenu de l'isotropie de p( 8 ) , prend la forme : 

C 
(111.57) o ( e  ) = o ( a ) - oO(e ) = t& ) si 

sin 0 . C 

On remarquera que le terme exponentiel n'aurait plus la même forme que dans 

(111.37). L'absorption du milieu étant négligeable pour 12 lumière de fluo- 

rescence, l'extinction n'intervient plus que pour les fréquences excitatri- 

ces, c'est-à-dire le loris de l'axe Ox, avec une loi en e -b(R+x). 0n supyo- 

sera que l'on opère sur une solution suffisamment diluée pour que le terme 

d'extinction soit sensiblement indépendant de f3 , ce qui se vérifie expéri- 
mentalement, 

La courbe (a) de la figure (III. 1 0) donne la quantité sin O . 8 ) 
correspondant à des mesures faites sans aucun filtre. La loi (III .57) 



e s t  parfaitement vé r i f i ée  entre 4S0 e t  1 3S0 (t  ( 8 ) négligeable), mais dans 
1 

l e s  directions avant l a  lumigre diffuse,  due aux impuretés, devient prépon- 

dérante. 

Pour éliminer l a  lumigre diffuse,  dans l e s  directions avai t ,  on a 

r e f a i t  l e s  mesures en plaçant un f i l t r e  bleu devant l a  source e t  un f i l t r e  

in te r fé ren t i e l ,  centré sur 546 mp, devant l e  détecteur. La quantité 

s i n  8 . <P '( 0 )  a i n s i  obtenue e s t  donnée p a  l a  courbe (b) sur l a  f igure 

(111.1 0) .  La f o r t e  sé lec t iv i t é  des f i l t r e s  f a i t  qu'on opère l a  l imi te  de 

s e n s i b i l i t é  du photomultipliceteur e t  l a  dispersion des points e s t  plus fo r t e .  

Nais l e  r é su l t a t  e s t  quand &me sa t i s fa i san t  pu i squ t i l  permet d'évaluer, 3 

1 'avant, l'importance du facteur de transmission t, ( 8 ) . En portent 
I 

s i n  8 mc(û ) (  8 ) on constate quo l e  f octeur théorique calculé suivant l a  

fornule (III .YS)  avec l a  vtzleur 1,50 pour 1 'indice du verre, s e r a i t  légèrement 

t rop fa ib le  e t  r e l éve ra i t  l e s  points suivant l a  courbe (c ) .  On a préfaré g a -  

der par l a  su i t e ,  pour t ( @  ), l a  valeur expérimentale ramenant l e s  points de 
1 

(b)  sur  l a  droi te  moyenne (d ) ,  ce qui correspond sensiblement à l ' i n d i c e  1 , W  

pour l e  verre. 

1 , Introduction 

Après ce premier t e s t  r e l a t i f ,  l ' é t ape  suivante s e r a i t  logiquement 

de vé r i f i e r  l e  facteur d'appareil  lui-même, c'est-&-dire l z  valeur de F en 
a' 

passant à des mesures absolues de p( Ei ) su r  des part icules dont l a  fonction 

de diffusion s o i t  rigoureusement connue. &zis dans l e  domcine de dimeimions 

de 0,l :I 1 p, il n'existe  pas ?i proprement parler  de part icules "étalo~i",  



e t  il semble bien que l a  vér i f ica t ion  expérimentale complète e t  parfaitement 

sn'isfaisante de l a  théorie de Mie res t e  encore t r è s  dé l ica te .  

Nous avons d'abord effectué des mesures sur  une sé r i e  de la tex  m i s  

au point,  ces dernières araées par la Dow-Chemical-Compa1-ly0 Ces p a t i c u l e s  

apparaissent au microscûpe é1ectror;ique parfaitement l i s s e s  e t  sphériques, e t  

sont en outre fournies, après cal ibrat ion,  sous forme d'échantillons d'une 

remarquable monodispersion. C'est ce qui explique que ces la tex  a ient  semblé 

particulièrement indiqués pour une vér i f ica t ion  de l a  théorie de Nie, e t  que 

l a  l i t t é r a t u r e  s o i t  s i  abondazlte sur l e s  mesures effectuées avec ces part i -  

cules. Les r é su l t a t s  que nous avons obtenus présentent en f a i t ,  su r  cer ta ins  

points,  de t r è s  nets écarts  par rapport aiur prévisions théoriques, e t  n 'ont  

pu const i tuer  un étalonnage de notre appareil  au sens propre du terme. 

Nous avons d 'aut re  part étudié au diffusiomètre l e s  Afcolacs, qui 

nous servaient dans l e s  expériences de t r ans fe r t  en régime asymptotique. Il 

semble qu'à certains points de vue ces part icules se  prêtent mieux que l e s  

l a t e x  û l a  vér i f icz t ion  de l a  théorie de PIie; mais l e s  d i f f i cu l t é s  sont i c i  

d'un autre ordre. Ces Afcolacs sont eii e f fe t  beaucoup plus instables que l e s  

l a t ex  e t  réagissent souvent nia1 aux procédés d'orflbrage ou de coloratioil néga- 

t i v e  u t i l i s é s  en microscopie électronique, ce qui rend dél icate l a  détermi- 

nation de leurs  dimensions. 

Nous donnons i c i  l'ensemble des r ê su l t a t s  obtenus sur ces deux sé- 

r i e s  de produits. Nous verrons qu'aucun des produits étudiés n 'a ,  sec~ble-t-il ,  

tous ses paramètres définis  avec suff ismm~ent d.e précision pour qu 'cn puisse 

conclure s ' i l  v é r i f i e  ou non l a  théorie de Kie. En déf in i t ive ,  ce qu-i jus t i -  

f i e  l a  métnode de mesure e t  constitue finolement ltétalonnage de notre dispo- 

s i t i f  e s t ,  dans l e  cas des Mcolacs, l 'accord entre l e s  r é su l t a t s  obtenus 

dans ces expériences de diffusion primaire e t  ceux obtenus en régiüie de dif-  

fusion multiple, dam l e s  expériences décri tes  dms l a  4ème par t ie .  Nos études 

sur l e s  la tex  peuvent donc opparaitre conme surabondantes. Nous avons quand 

même jugé intéressant  d ' en  rendre compte : 

- d'abord en t an t  qu'exemple des problèmes que pose l a  détermination de 1s 

fonction de phase d'un milieu trouble; 



- ensuite pa.rce que, comme on le verra, ces mesures présentent une certaine 
~rigimlité par rapport aux mesures classiques; 

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

vergences entre résultats expérimentaux et théoriques. 

- . . - 
II Pafii_i_cLes mogotJ..s~ersf es. Latex. -. ---------- - - -  

1 ) &tériel expérimen. 

Les latex que nous avons étudiés ont les caractéristiques 

suivantes r 

Référence Diamètre moyen 

LS .040.A 0,088 w 

LS.057.A 0,264 p 

LIS .O63 .A 0,557 b~ 

LS .445 .A 07796 p 

6-3 0,108 u 

6-6 0,365 LL 

Ecart type 

O, 0080 

0,0060 
Particules de la D.C.C. 

0,OI 08 

O O003 

Moi1 donnF 
Particules du P.I .S .  

?!on dord 

Les B premiers de ces latex nous ont été gracieusement offerts par 

M. L.J. Lipsie, de la Dov-Chsrnical-Company, que nous remercions vive:ilent ici. 

Ces particules sont zctuellement commercialisées pzr la fime Particule Infor- 

mation Service qui nous n fourni les deux derniers échantillons. 

hous ilvons déjà signalé les parfs-ites sphéricité et netteté de sur- 

face que présentent ces particules; la figure (III. 18) contre une photographie 

du latex U.063.A obtenue au microscope électronique p a  la méthode de colora- 

tion négative. Ces particules montrent d'autre pcrt peu de tendance à l'agglo- 



mération, Benarie [26] n'ayant relevé, sur les plus grosses d'entre elles, que 

2 $ de doublets et p2s d'agglomérats plus grands. Leur diamètre semble égale- 

ment bien connu, tous les expérimentateurs étant remarquablement d'accord sur 

lews dimensions; iléamoins les études poussees de 140rel et Madeleine [25] 

indiquent une incertitude possible de 10 L/o sur cette dimension suivant le tmps 

d'exposition des particules sous le faisceau d'électrons. Enfin, l'indice ab- 

solu généralement adinis pour les latex ou les résines est de 1 ,59 dam le vi-- 

sible. Nous reviendrons sur cette question dans la discussion. 

2) dr~zlys-e des résultats ant6rieurs 

Le dépouillement des nombreux compte-rendus d'expériences relûtives 

à ces latex (cf. en pprticulier 1 !excellente bibliopaphie de Kratohvil [28]  ) 

nous a montré que la presque totalité de ces travaux peuvent se classer er: 5 

catégories : 

1 ) ?iesures absolues ou relatives de la section efficace de diffusion ~ ( m , a )  

[29]. Bon accord mec ln théorie de Nie. 

2) iiesures relatives do. nombre et de la position des miniixa de la fonction 

p(R ) 601. Ici encore, résultats en bon accord :mec la théorie de Nie. 

3) Mesures absolues de p ( 6  ) à 900. Résultats variables suivant les parti- 

cules étudiées allant d'un bon accord [31] à des divergences d'un fac- 

teur 2 [32].  

4) Nesures relntiv~s du rapport p( O =  4S0)/p(0 = 13S0). Ici encore résuitsts 

très variûbles suivnnt les perticules, evec des écarts d'un facteur 2 à 4 

p3F rapport aux prévisions théoriques [33] 

5 ) l~îesures glus compl&tes du diagramle p(0 ) sur de lixges intervulles angu- 

Lires. Ce sont ces dernières iilesures qui nous intéressent et il agparlit 

que tous les résultats presentent des écarts avec la théorie,siinilaires 5 

ceux que nous avoi?s observés. Gn remurquera toutefois, B propos de ce der- 

nier type d'expériences, les faits suivznts : 

- très souvent, il n'est pas tenu compte des diffusions multiples p4]; 



- dans l a  plupart  des cas,  il ne s ' a g i t  que de mesures r e l a t i v e s ,  l e s  

courbes théorique e t  expérinientale é t a t  arbitrairement raccordées au 

mieux [35] ; 

- on trouve inversernent des mesures f a i t e s  en valeurs ebsolues, ricis cc: 

sont  a l o r s  l e s  c d c u l s  théoriques: qui n 'on t  pas é t é  f a i t s  [36] ; 

- erifin, l e s  r a r e s  discussions des & a r t s  entre  r é s u l t a t s  expérimentaux e t  

théoriques s e  réduisent 2~ un encadrement approximatif de l a  courbe expé- 

rimeiltale par des courbes théoriques corresporîdant à des valeurs  de l ' i n -  

dice e t  de l a  dimension des per t icu les  voisines des valeurs  théoriques 

Nous n'avons relevé qu'une seule  expérience, en tous points  simi- 

l a i r e  aux nôtres;  il s ' a g i t  d ' m e  mesure de ICratohvil b81 ayant comparé, avec 

un assez bon accord, pour un l a t ex ,  l e s  vsleurs  ibsolues théorique e t  expéri- 

mentale de p( 6 ) . 

3) Courbes théoriques e t  r é s u l t a t s  expérimenta.  

Le ca lcu l  théorique des fonctions de phase correspondant 21 chaque 

l a t e x  a é t é  f a i t  en u t i l i s a n t  iss coe f f i c i en t s  (3 tabulés précédemnent. 
1 

Les par t icu les  é t m t  dans l ' e a u ,  l ' i n d i c e  r e l a t i f  s e r a  : 

Nous avons u t i l i s é  presque exclusivement l a  longueur d'onde 

A =  546 mp, du mercure ( r a i e  l a  plus in tense) .  Les paramètres c: seront  donnés 

par : 

ou l ' i n d i c e  m du milieu dans lequel  l e s  pcr t icu les  sont en suspension e s t  i c i  s 
1 ,73. Ceci donne : 

pour l e  diainstre 0,018 p. c: = 0,675 
I I  0,188 p a = 1,45 
t t 0,264 ;t a = 2,025 



pour l e  diamètre 0,365 k a = 2,8 
11 0,557 P C X =  4,2 
1 t 0,796 P a = 6, l  

Pour a = 0,575, 1,45 e t  2,025 l e s  coef f ic ien ts  4 ont é t é  interpolks 

à p a r t i r  des valeurs calculées.  Les e r reurs  possibles sont d ' a i l l e u r s  tout-à- 

f a i t  négligeables,  l e s  diagrammes p( 8 ) var ian t  peu lorsque a var ie  de 0,6 à 

0,7,  de 1,4 à 1,5 ou de 2 B 2 , l .  

Toutes l e s  courbes théoriques a i n s i  obtenues sont données en t r a i t  

p l e in  sur l e s  f igures  (III . I I  ) à (III .16) correspondcnt, dans 1 'ordre crois-  

s an t ,  aux valeurs  croissantes  de a. 

Les mesures ont é t é  f z i t e s  en suivant  l a  méthode d é c r i t e  plus haut. 

Remarquons simplement que l e s  pr incipales  d i f f i c u l t é s  expérirfientales sont dues 

aux impuretés de l ' e a u  e t  aux inhomogénéités qui dispersent  l e s  mesures e t  

rendent v i t e  t r è s  dé l ica te  12" métnode d i  extrapolat ion ii l a  d i lu t io~:  i n f i n i e .  

I l  e s t  donc indispensable d ' u t i l i s e r  une eau parfaitement pure e t  d'homogé- 

né i se r  l e s  produits soigiieusernent, mais sans mélanger d ' a i r  aux suspe~zsioi?~. 

On observe qu'en général l e s  courbes 5 extrapoler ,  @'( R)/k, sont  sensible- 

ment l i n é a i r e s ,  ce qui  semble indiquer que l ' express ion  (111.53) e s t  1iil:itée 

aux termes du 2ème ordre,  e t  donc que l e s  diffusions multiples sont prs-ti- 

quement rédui tes  aux diffusions secondaires. 

Les valeurs expérimentales de p ( e  ) finalement obtenues à p a r t i r  des 

mesures par  l e s  formules (III -55) e t  (111.56) sont reportées  s u r  l e s  c o ~ r b e s  

correspondant aux valeurs de a considérées, f igures  (III . I I  ) à (III .16). Les 

mesures ont é t é  f a i t e s  de 2O en 2O pour 8 compris en t re  20° e t  ? O 0 ,  puis par 

pas de 5O jusqu'à 12S0. 

On a également mesuré, pour ces par t icu les ,  l e s  va r i a t i ons  de l a  

sec t ion  e f f i cace  de d i f fus ion  ~<(m,a) . Nous n'avons f a i t  qu'une mesure r e l a t i v e .  

Pour chaque type de par t icu les  on a relevé,  une concentration a r b i t r a i r e ,  l e  

coe f f i c i en t  de d i f fus ion  k pour l e s  5 r a i e s  intenses du mercure, ce qui donne 

chaque f o i s ,  pour l e s  5 valeurs de a correspondant aux longueurs d'onde u t i l i -  
2 

sées ,  l e s  valeurs r e l z t i ves  de  ni,^) = lr(~)/;Wr , où I 'o i i  ne conmi t  pas l e  

nombre N de par t icu les .  . . _  
(?TOUS sn$osons l e s  p a r t i c u l e s  sans  a b s o q t i o n .  Dans l e  c s s  con 

cVpsl", I n  seri-.inn e f f i ~ a r n  A 'av+;nnf;nn + n + a l n  n r ~ ;  fie+ : n 4  v i f i l f i - r i r .  1 



Sur la figure (III .17) on a tracé, en fonction de a, le logaritb~v 

de la valeur théorique de K(m,a), pour l'irldice 1,20. On a reporté ensuite les 

tronçons de courbes, de 5 points chacun, obtenus expérimentalement à partir 2 2  

k(~) par : 

(111.58) log k( A) = log K(m,a) + cSt , 

le constente incléterininée étmt ajustée pour mener ces tronçons de combes 

sensiblement en colncidence avec la courbe théorique. 

4) Analyse des résultats - Précision des mesures 

Une vue d'ensemble de ces résultats conduit B plusieurs conclusiox. 

- Au point de vue de l'ordre de grandeur de p(8 ) (figures 111.1 1 ) 

i (111.16)) nous obtenons une conîirmation très satisfaisante de la théorie 

de Nie et du facteur d'appareil. On remarquera que le faisceau incidenc est 
4 7 de 10 à 10 fois plus intense que les faisceaux diffusés, et qu'un 3cco~d dqs 

résultats à quelques pourcents, comme dans les cas de a = 0,675 et a = 6,l 

constitue une bonne performance pour ce type de mesures. 

- Par ailleurs ces mcsures plus générales permettent de retrouver 
les résultats partiels préctdemilent obtenus par d'autres auteurs et d'eLl 

comprendre mieux les contradictions apparentes. Pratiquement tous les dia- 

grmanes, tout en respecxint l'cllure générrzle et l'ordre de grandeur d o i l i i 5 ~  

par la théorie de Tlie, s'en écartunt très nettement en certains points, avec 

des divergences qui atteignent 50 70~ Donc, si l'on se contente de mvsures li- 
mitaes d des tzng:es part-~c:~liers, on peut qbtenir des résultats très sntis- 

faisants ou au contraire aberrants, suivant les particules utilisées. C'est 

ainsi que la valeur prévue pour p(e = 900) ~ s t  très bien vérifiée pour 

CL = 0,675, 2,025 et 6 , l  y le rapport p(fj = 450)/~( O = 1350) pour ol = 0,675, 

2,8, 4,2 et 6, l  . Pour les avtres dimensions les divergences seront très fortes, 
Par ailleurs i 1 semble que le coefficient K expérimental (f iWe (III. 1 7) ) p:6 . 

sente une croissance systématiquement plus forte que la croissance théorique. 



- Enfic, il semble bien que ce n'est pas un étalonnage de l'appa- 
reil, c 'est-%-dire un ajusterrient de la constmte 3 dans (III ,ss), qui per- a 
mettrait d'a~~ner, par glissemcnt, les courbes expérimentdes et théoriques 

en colncidence , 

Corne nous l'avons dit, les écarts entre valeur théorique et valcui 

expérimentale atteignent 50 $ dam certaines zones, tantôt par excès et -tan- 

tôt par défaut. Or, il faut insister sur la grande r4pétabilité de ces nesu- 

res. Les points expérinentaux por-Lés sum. les courbes sont relatifs & u;ie seu3.e 

manipulation, mais chacun dcs produits a été en fait étudié plusieurs fois, 

avec des concentrations de d6pcrt différentes, et les résultats sont zbsolu- 

ment constants à la précision de la méthode diextrapolution (soit k 5 envi- 

ron). Les seules exceptions sont les directions avant (200 à 240)~ pour les- 

quelles le réglage de la cuve est critique, et les directions arriere, pour 

les courbes très dissymétriques; dans cc cas l'importance du. faisceau réfié- 

chi, domant une diffusion pûrnsite qui peat atteindre la valeur de ln dif- 

fusion étudiée, entralne uia eïreur assez forte due 2 la répercussion de 

1 'erreur expérimentde sur O( - 6 ) . Il n'ec rsste pas moins que les écarts 
entre nos résultats et les courbes thGoriques ne sont pas imputables 5 2es 

'erreurs de mesuLe aléatoires et ne peuvent être attribués. qu'à des erreurs 

systématiques liées au dispositif, ou aux particules elles-mêmes. 

- Un dernier point d préciser, en ce qui concerne l'appareil, est 

son pouvoir de résolutioa. Cn pourrait Gn effet penser,tn particulier pmr lcv 

courbes (111.1 5) et (III -1 6) qui présentent des oscillations assez a i g y ë ~ ,  

qu'un effacement partiel des extrêna est dfi à l'intégration de p( 8 ) sur les 

ouvertures angulaires de l'appareil. En fait, la résolution de ce dernier. 

que nous pouvons évaluer grossi.3r.enent pdr 1~. formule (111.33)~ est nssez 

bonne et ne semble pas e-:pliquer l'affet observé. Pcrtons des valeurs -th<o- 

rlques des foncticns de $hase corresgoncl.ant à x = 4,2 ct 6 , l .  En preiiiièrf? 
a2P(  a ) approximation, on détiirmiiieia -- 

2 
, au aoisinage de 8 en suppossnt 

d O 
O 

que sur ltintervalle O + , -( 9 ) slécrit : 
O - 

avec 0 exprimé en radians. On aura donc : 



e t  l n  perturbation systématique à l aque l le  on peut s l a t t end ro  d'après (111.33) 

s e ra  obtenue en reportant  dans c e t t e  expression l a  valeur  (111.60) de 

d2p( 0 )/d e ce qui dome : 

(111.61 ) p( 0 ) C 
O mesuré = P( 5 )  + 7 Co [2g( 0 )  - p ( ~  o +AB! - ?(0 -.AB )] 

Las fonctions de phase étant  tsbulées de 5@ eii S O ,  or1 prend 

A@ - s o 7  s o i t  : 

Le ca lcu l  de p (e )  mtsuré9 à p a r t i r  des v i l eu r s  théoriques de  JI(^), pour 

a = 6 , l  e t  4,2, indique un abaissement ou un relkvement systématiques des 

polnts  expériineiitzux qui n t  dépasse pas 10 $ de l a  valeur  exacte,  dans l o s  

cas l e s  plus déft~vorables ( s o i t  aux mzxima e t  ninima des fonctions de phase 

considérées).  On v o i t  donc que l a  r i so lu t ion  de 1 'apparei l  ne s u f f i t  pas à 

axpliquer l e s  divergences d ~ s  r e s u l t ~ t s ,  :liême dans ce cas .  

Les l a t e x  précédents rie sont disponibles qu'en quant i tes  t r è s  f a i -  

b les  e t  coûteuses e t  ne peuvent donc convenir pour l e s  études de t r a n s f e r t  en 

i.iilieux troubles,  qui nécessiteii t  des quant i tés  t r è s  iinportc-iites de pa r t i -  

cules (plusieurs  centaines de grar?zes de d i f fusant  pur ) .  Les travaux dc nos 

prédécesseurs ont r;!ontré qut; cer taines ér,ulsions de rés ines  synthétiques,  

disponibles en quant i tés  i ndus t r i e l l e s ,  s e  prê ta ien t  assez bien aux expé- 



r iences envisagées. Ces é~iuls ions sont  en pa r t i cu l i e r  fzbriquées par l a  

Société Pechiney-Saint-Gobain, dont nous remercions l e  Directeur Cornercial,  

T4onsieur Gouriou, pour sa grande m.~abi l i té .  

Pa r s i  l e s  d i f fé ren tes  suspensioiw de résines disponibles ,  nous avons 

retenu l e s  Afcolacs. Il s ' a g i t  d ' zcé tn tes  de polyvinyle qui  prgsentent pour 

nous l e s  i n t é r e t s  suivants : 

- i l s  sont  t r è s  s t ab l e s ,  en suspension, e t  décantent peu.; 

- ils to l è ren t  assez bien l ' a d d i t i o n  des pigaents colorés ,  qui nous sont 

nécessaires pour f a i r e  va r i e r  l ' abso rp t ion  des n i l ieux  étudies ,  d a n  l e s  

expériences de t ransf  e r t  ; 

- enf in  l e s  par t icu les  de ces suspensions sont ,dtapparence sensibleïient sphé- 

rique e t  sur tout  de dizensions f a i b l z s  (0 , l  p à 1 p environ).  Le diffusio-  

~ i è t r e  peri-,!et donc l ' é tude  d i r ec t e  de l e u r  fonct ion de phase e t  d ' cu t re  pa r t ,  

l e s  déve1oppec:cnts théoriques de ces i nd ica t r i ce s  sor-t relativecient courts 

e t  naniables ,  

L ' indice de r é f r ac t ion  de ces p ~ ~ r t i c u l e s  e s t  encore, en  principe, 

ce lu i  des d i f fé ren tes  résines qui eritrent en jeu, c 'est-à-dire c, = 1,5? pnr 

rzpport & l ' a i r ,  e t  m = 1,20 par rapport k l ' e au .  r 

Le problène e s t  que l e s  suspensions indus t r i e l l e s  ne sont  évidemen"; 

pas ca l ibrées  e t  que l e s  dii20nsions indiquées ne const i tuent  qu'un ordre de 

grandeur. D'un échan t i l l o r~  à l ' a t r e ,  l a  dimension noyenne des par t icu les  e t  

l e u r  dispersion en  dir;ùnsion vzr ien t ,  ce qui nécessi te  une étude pa r t i cu l i è r e  

de l a  granulonétrie par nicroscopie électronique,  

Les kfcolzcs que iious avoils principalusent é tudiés  ont l e s  ceracté- 

r i s t i q u e s  probables suiventes : 



Etabl issenent  de l a  granulo~&t* - 

Cette p a r t i c  de notre t r z v c i l  ne présente aucune o r i g i n a l i t é  e ' ~  

nous n'nvons f a i t  que quelques mesures da rout ine.  Nous ne disposons p m ,  en 

e f f e t ,  de iaicroscope é l e c t r o n i q u ~  e t  nous avons sii-,pler:ient pu f  a i r 2  t i r e r  c iu~l--  

ques photographies de nos par t icu les ,  k l ' I n s t i t u t  Pnsteur de L i l l e  e t  212 

C .En  N. de Fontenay-aux-Roses, grace à 1 ' a u a b i l i t é  de ivïessieurs l e s  Prof es-. 

seurs Vivier e t  Pladeïeirie que nous r e ~ e r c i o ~ n s  vivenent i c i .  Il nous e s t  nppa-- 

ru que ces Afcolacs, e t  e;i pa r t i cu l i e r  ceux du type A, s e  p rê t a i en t  t r è s  c a l  

aux néthodes classiques d'invesJ;igEtion par i.iicroscopie électroiiique. Les 

f igures  (III. 18) 2i (III, 23) doniient quelques reproductions des d i f f é r en t s  

types de pllotographies 0btenv.s e t  inontrent clairen!ent l e s  d i f f i c u l t é s  rcn- 

contrées.  

- Les f igures  (111 .18) à (111.22) montrent l e s  r é s u l t a t s  obtenus 

pour divers  produi ts  en u t i l i s a n t  l e  procédé de "coloratioil négative",  qui 

consis te  à noyer l a  couche nonoparticulaire observée dans un l iqu ide  opaque 

aux électrons.  Les par t icu les  n'absorbant pas l e s  é lectrons s e  détach2rit a lo r s  

su r  l e  fond cons t i tué  par l e  l iqu ide .  Les l a t ex  étudiés  plus haut donrient 

d  'excel lents  r é s u l t a t s  sous ce t r n i  tement ( f igure  III. 1 8), de iilêi~:e que 1 'Af- 

colac F.2 ( f i gu re  ( 1 1 1 , l ~ ) ) .  I.iais il sorahle au cont ra i re  que l e s  c o ~ d i t i o r ç  dc 

surface des Afcolclcs du type A ( f igures  [III -20) à (111.22)) f a c i l i t e n t ,  przr 

c a p i l l m i t é ,  un recouvrefiierit pû r t i e l  du colorant .  On obt ient  n ins i  une sous-. 

es  tii::ation sys té r~a t ique  des disensiors  des par t icu les ,  sous-es t i n a t i o n  peirt--. 

ê t r e  ir,;.]?ortante e t  d i f  f i c i l e~ le r i t  évalu.iib1.e. 

- On a égzileneiit ussayé d ' u - t i l i s e r  l a  nitl-iodc d'ombrage. lies échr:i- 

t i l l o n s  étudiés  sont  d 'abord soviiis, sous incidence oblique, 5 l a  vaporisat ion 

d 'un métal (chrom ou p ~ l l a d i . ~ )  qui recouvre l e s  par t icu les  e t  l a  ?laque 

support en 1c.issant des t races  vierges csrrespoi~dant; eux o~ibres  portées des 

par t icu les .  L a  préparct ion e s t  ensui te  observée au ~ i c r o s c o p e ;  l e s  f i nes  par- 

t i cu l e s  du né t a l  vaporisé cbsorbent l e s  é lectrons e t  ce sont  l e s  oubres des 

par t icu les  qui appüreissent,  e t  égclement l e s  par t icu les  ellvs-iaêmes, dont l e  

recouvreirient par l e  néta1 n ' o f f r e  pas l e  nêne aspect que c e l u i  du support. 

I c i  encore l e s  l a t e x  doiineint G'excellcnts r é s u l t a t s  mais l a  f igure  (111~23)~  

qui  correspond à I 'Afcolsc h 451 "91 .5 ( D ) ,  ne permet d 'ob ten i r  qu'un ordre de 

grandeur des dirîensions des par t icu les .  



En dehors de ces d i f f i c u l t é s  l i é e s  à l a  nature des Afcolacs, l e  ni- 

croscope de l ' I n s t i t u t  Pasteur,  sur  lequel  presque toutes l e s  photos ont é t é  

obtsr~ues, ri ' e s t  pas équipé de g r i l l e s  é talon,  e t  l e  grossissei~lent aimoïicé 

n ' e s t  valable qu 'à  3(; $ environ. Nous avons pu l e  v é r i f i e r  en recmrquant que 

l e s  photos p r i s e s  pour l e s  l a t ex  domc~ient  des dimensions de 25 P'; j. 35 9 -  su- 

périeures aux. diiaensions probables de ces pa r t i cu l e s ,  Cette e r r eu r  systénû- 

t ique de ~ o s s i s s e ~ i e n t ,  jouant en sens inverse de l ' e r r e u r  provoquée p u  l e  

rscouvreiiient du colorant n é g i t i f ,  explique sans doute qu'on a i t  pour ce r t z in s  

ilfcolacs obtaiiU un assez bon riccord eritre l o s  résultp.ts des iiicsurcs de d i f -  

fus ion  e t  l c s  photographies, Liais il ser2ble f i n a l e m n t  t r è s  d i f f i c i l e ,  dans 

l e  cas des IIÎcolacs, d 'obteriir  une g r a ~ u l o n é t r i e  précise par des procédés de 

r~iicroscopic. On pourra i t  sans doute m ~ é l i o r e r  ces r é s u l t a t s .  il faudra i t  

pour ce l e  disposer assez longtunps d'un microscope électroniq~ie,  e t  il e s t  de 

toute  façon t r è s  probable que l e s  par t icu les  considérées sont profondément 

perturbées par l e s  conditions expérinentales de l a  microscopie électronique, 

e t  on ne peut espérer  obtenir  un r é s u l t i t  précis  qu'en l e s  observant daris 

l eu r s  conditions nor i~a les ,  c 'est-à-dire en suspensions aqueuses, e t  donc par 

des méthodes optiques. 

Ces photos ont n é a i o i n s  l ' i n t é r ê t  de nous indiquer l c  forne, sensi- 

blement sphérique:des p ~ r t i c u l e s , > e t  un ordre de ~ u n d c u r  valable  de l e u r s  d i -  

nensions. De plus ,  l a  d i s t r i bu t ion  r e l a t i v e  en diamètres d-es dispersions r e ~ t ( ~  

sans doute exacte,  quel les  qu.e soient  l e s  e r reurs  systér~!etiqu.es de grossisse-- 

ment. P lu tô t  que de chercher 2 corr iger  plus ou c~oiils judicieusemei~t l e s  b -.rns-- 

s i ssenénts  iiidiqués, nous avons donc préféré  prendre l e s  rensei@en;ents bruts  

que donnaient ces photos e t  en déduire l e s  granulométries "théoriques" de nos 

~ i i l i e ~ x ,  en nous r é se rvmt  de d iscu ter  des r g s u l t a t s  obtenus e t  d févz lue r  

a lo r s  l e s  e r reurs  dlest i r j ia t ion ei? conp,zrant courbes théoriques e t  experinsn- 

t a l e s .  

On a donc relevé sur l e s  photographies l e  noxbrc de pa r t i cu l e s  ob- 

servées en fonct lon de l cu r s  diay~ètrcs .  Cern-ci sont  en pr incipe nesurhs 5. 

5 0,S ml, ce qui  donne en rioyenne, pour l e s  dispersions étudiées ,  10 a. 15 

c lasses  d i s t i n c t e s  de comptage des par t icu les .  On s a i t  s t a t i s t i quenen t  [40] 

que l e  noLibre de p;lrt icules relevees dans une c lasse  n ' e s t  s i g n i f i c a t i f  que 

pour un comptage de plus de 10 par t icu les ;  lfensemblo des photographies don- 



nant généralecient pour chaque milieu de 150 ii 300 par t icu les  réper tor iées ,  l e s  

granulométries sont assez b isn  détersiiiées sauf' s u r  l e s  a i l e s .  Par a i l l e u r s ,  

nous nous soi:ii:~es contantés de prendre des courbes noyennes, p a r t i r  dc ces 

dénofilbreizents, sans chercher k a t t r i bue r  aux suspensions des l o i s  de CListribu- 

t i o n  inathéi:!atiques. On a t racé  s u r l a  f igure  (III -24) quelques exenples des 

granulométries e i n s i  obtenues. Les d i s t r i bu t ions  sont d i ~ s ~ l é t r i q u e s ,  par 

rapport  au rayon iaoyen, ce qui l z i s s e  su-pposer qu ' e l l e s  répondent sans dou-Ge 

à des d is t r ibu t ions  du type logarithi~ico-normal ( l o i  de d i s t r i b u t i o n  de Gauss 

en prenant coime variable  l e  logarithme du rayon). On remarquera dlau.tre pa r t  

que l e s  courbes ( a )  e t  ( b ) ,  sur  c e t t e  f i gc re ,  correspoiident au même produit ,  

1 ' lScolac A 451 .91 .5 (3), étudié ,  pour ( a ) ,  suivant  l a  &thode de color2t ion 

négative, e t  pour (b )  , suivant l a  méthode dlombrage au palladium. L 'écar t  

en t r e  ces deux courbes e s t  important, mais l e  rapport (d iaaè t re  r20yen)/ 

( largeur  iiloyenize de l a  dispersion)  .es t  sensiblenent conservé. 

Le ca lcu l  des i i ldicntr ices  theoriqucs rev ien t  à déterininer l e s  

coe f f i c i en t s  p correspondant aux dis t r ibut ions.  étudiées,  5 p a r t i r  des for-  
1 

inules (III. 9) e t  (III . I O ) .  On obt ien t  une préc is ion  su f f i s an te  cn ,?pproximant 

l e s  in tégra les  p2.r une s i ~ p l e  méthode de trapèzes e t  t n  déconposant l c s  grmu- 

lorilétries en P i n t e rva l l e s  égaux de largeur  A r  ~uîfisar~xriknt f a i b l c  (0,01 p 5 

0,03 p i c i  suivzxlt l e s  dispLrsioiis).  LL nonbre Y(r.) de p a r t i c u . 1 ~ ~  n f i e c t é ~ , ~  
1 

&ne a i in t e rva l l e ,  cen t re  su r  r 2st d é t ~ r r ~ ~ l n 6  su r  l e s  courbes ~oyc r i i e s  du 
i 

type de Ir? fi,rure (111 .24). 011 aura ?.lors : 

L'obtention des courbes e ~ y é r i n o n t ~ l e s  ne présente m c u n ~  particu- 



l a r i t é  par reppoït  2 ce qxi n é t é  VU plus hcut au s u j z t  des l a t ex .  Les f igures  

(111.25) d (111.28) doixient quclques exemples de r é s u l t a t s ;  l e s  courbas en 

t r ~ i t  p l e i n  correspoxidant aux int i lcatr ices  théoriques dédv-ites dcs grrlnulo- 

m é t r i ~ s  photogrqphiqines. 

On retrouve su r  ces courbes, e t  en p a r t i c u l i e r  s u r  c e l l e s  de l a  

f i p r o  (III. 26!, l e s  d i f f  i c u l  t6s  s ignalées  plus hûut ; il e s t  évident que 12 

grosse imprécision su r  1 ~ s  dixensions des par t icn les  e s t  i c i  l a  pr incipcle  

< i f f i c u l t é  e t  empsche toute  conclusion quznt à l a  v a l i d i t é  de 13 théorie  de 

Nie . 

L'enserable de ces r é s u l t z t s  demniide évide~ment >t ê t r e  discut4.  D ~ ~ n s  

l e  cas des l:itex, dont l e s  dinensions sont presque cer ta ines ,  il secible que 

n i  l ' a p p a r e i l ,  r ~ i  l a  néthode de mzsurc lie so ien t  en causa e t  qu'il f : ~ i l l e  

chercher au niveau des par t icu les  l ' e x y l ~ c n t i o i i  des éc?.rts observés m t r ~  ré- 

s u l t a t s  expérimentaux e t  théoriques. Avec l e s  Afcol-cs zppzrnit  mi problène 

supp1émentt;irt: l i é  4 l n  détermination de l eu r s  dinemions.  

Pour d iscu ter  valsblenic~lt des r é su l  t n t s  , il semble préf é r ~ ~ b l e  de ne 

pas reprendre l e s  méthodes qui consis tent  à ca lcu ler  l e s  courbes t h é o r i y ~ k s  

correspondant à des vzleurs du d i m è t r e  ou de l1ir?_àice vois ines  des valeurs 

a t t r i buées  en gr incipe aux par t icu les ,  e t  à L~on t r s r  que l ' o n  peut effect ive-  

ment encadrer plus ou moins grosuièrernént l n  courbe expérinentule par ces d i -  

verses courbt;s tliéoriques. Ce procédé n~ prouvo firia1emtii.t r ieii ,  puisqv 'il nc 

/ 



donne qu'uns idée qua l i ta t ive  dcs var ia t ions  possibles des points  théoriques 

mais r c s t e  beaucoup t rop  complexe pour pumiiettre d~ ca lcu ler  l ' i n d i c e ,  12" 

dir,!cnsion ou l a  d i s p ~ r s i o n  en dimer~sioiis qul donneraient l a  courbe observée. 

Il nous a szs~blS préférable  d ' u t i l i s e r  l e s  r é s u l t e t s  dc- l a  preniièrc 

p a r t i e  e t  d 'essayer de décluire des courbes expérii~:entales l e s  coef î ic icn ts  P 
1 

développant ces courbes en polynomes de Legendre. L ' i n t é r ê t  de cc  procéd6 Lst 

qut nous comaissom l e s  vnr ic t ions  de ces coef f ic ien ts  en fonct ion des divers 

pa rmè t re s  carac té r i san t  l e s  par t icu les ,  e t  qu'en reportant  l e s  P expérimen- 
1 

taux sur  des diagrmes t e l s  que ce lu i  de 1 2  f igure  (1.3), nous POL-vons Gé- 

terminer quant i tz t ivenent  12 valeur  du paramètre correspondant aux obse r~a -  

t ions .  De plus ,  pour l e s  Afcolacs, nous pouvons in t rodui re  ces coef f ic ien ts  

5 dans l t é q u z t i o n  de t r a n s f e r t  e t  v é r i f i e r  s ' i l  y a ficcord en t re  l e s  oxpé- 
' 1  
riences de d i f fus ion  primaire e t  de d i f fus ion  ~xu l t i p l e .  

Ln précis ion ac tue l l e  de notre  d i spos i t i f  é t an t  relativement f c ib l e ,  

il e s t  i n u t i l e  d 'zvoir  recours à une technique mzthematique t rop ra f f inée ,  

dont l n  précis ion s ~ r a i t  SPJW doute i l l u s o i r e .  Nous evons donc supposé yu2 l a  

fonct ion de phase expérimentcle é t c i t  d4veloppée avec suff isament  d 'exacti-  

tude par N termes en écr ivnnt  : 

Cette r e l a t i o n  éc r i t e  pour l e s  W angles 3 donne 12 r e l a t i o n  r - ~ a t r i c i e l l e  : i 



Les N points El. étant  choisis une f o i s  pour toute, on pourra inverser l a  ma- 
1 

1 

t r i c r  [A~] e t  déterminer l e s  pl à p z r t i r  des mesures p( 0 . )  par : 
1 

On a choisi  da prendre N = 19. On s u i t  quo pour a < 10 cc nornbre de 

polynômes s u f f i t  r c p r é s e n t ~ r  l e s  fonctions de phase, e t  un noc!bre plus &levé 

crGerait ,  en calcul nulérique, dès dlf  f i c u l t é s  d ' inversion dk l c  i:,-i;rice 

[A:] ]. On o prBf6ré f e i r c  couvrir tout 1 ' in turvzl le  ( O ,  3 ) aiï; points 4 
i 

plutôt  que do lss l i m i t d  l ' i i i terv,zl le  expérir.ienta1 (200, 1350). CL choix 

nous oblige 5 extrapclor 12s courbes expérimentales dons l c s  deux régions ax- 

trênies, neis permet par contre : 

- de Î a i r e  un b i lan  6nergétique en compzrant 1~ flux disparu du fzisceou di- 

rec t ,  au f lux t o t a l  diffusé,  

- c t  aussi,  en essayant plusieurs types d'éxtrap01c;tions à l l avzn t ,  de t e n i r  

compte dtéventusl les  variat ions de p( @ ) dans c e t t ~  zone certainement impor- 

tcnte que nous ne pouvons pas at teindre expérimentelement. On renerquera à 

ce suje t  que l e  diffusiornètre u t i l i s é  pourrai t  certainement c t r e  amélioré 

e t  rendu plus performznt pour l e s  mesures vers l'av3n-t. ibis l a  questioli de 

l a  diffusioïi aux p e t i t s  angles r e s t e  néaimoiils un problème délic2.t néccssi- 

t an t  à l u i  seul une étude p z t i c u l i è r e .  Les méthodes d11vanoff [39] présen- 

t en t  peut-être une solutiori int&ress,?iîte; mais il na semble pas que l ' o n  

possède encore de mesures absolues, confirm6ss théoriquement, da r i  ce t t e  

région des p e t i t s  angles. 

Finaleilient , sous r e s e r v ~  d. ' extrapolation, nous ovons donc p r i s ,  

dans (111.63) e t  (111.64) : 

(III .65) 0 .  = i x I O 0  , avec i en t i e r  = O ,5G18; 
1 

l e  ~ 2 1 ~ ~ 1  de 13 aa t r i ce  inverse da [Al] a .té t ffcctué par li. laboratoire di. 
1 - 

Calcul Numérique de L i l l e .  



2 )  Extrapolation 

I!textrapolatioii  dans l e s  d i rec t ions  a r r i è r e  ( 0 < 1350) e s t  sans 

z ~ s i i d e  importcmce. Les i - ld ica t r ices  observées sont en effe-i; t r è s  dissgmétri- 

que$, sauf  da.ns l e  cas  de ol = 0,675, e t  l e s  P sont essentielleinent dé temi-  
1 

nés p:ir l e s  valeurs  de p( 8 ) ve r s  1 avant. On s ' e s t  donc conkenté pour extra- 

po ler  jv.sclu.'& 0 = 1 50°, de suivre î.,rossièremeii t 1' a l l u r e  des courbes en t re  

8 = 11 0" e t  = 135O. On v é r i f i e  bien, en extrapolent  de d i f f e r f  n tes  façons 

daiis l e s  d i rec t ions  a r r i è r e ,  que l e s  p s i r , n i f i c a t i f s  obterms p r  (111~64) 
1 

sont pratiquenent inselisibles à ces variat ions.  

Le probl.hme e s t  plus d é l i c ~ t  pour l e s  d i r ec t ions  a v m t .  ?Jtextrngola- 

'c ioi~ d i r ec t e  à :?ar t i r  des points  expérimentaux s e r c i t  t r o p  I.uprécise, e t  il y 

a intérê-i; opérer LUI c:imgement de variable  u(0 donnant à p(u (0 ) ) une al- 

li.?re a-,. ssi l i n é a i r e  que possible.  Empiriquement, eï.. u t i l i s a n t  l e s  valeurs  

- k ~ L é ~ r i ~ ; ~ l ~ ~  de p( 9 ) , nous avons constaté qce, pou2 n = 1 ,20 e t  pour l e s  va- 

l e u r s  de a c o ~ p r i s e s  daris l t i c t e r v a . l l e  1 ,5  à 5 e i i v i r o ~ ~  on obtenai-L c e t t e  

l i n é a r i t 6 ,  en t r e  0 = 0" e t  9 = 30° ou 40°, en portant l e  l o ~ ; ~ , r i t ~ m e  de p( 
2 'a-. 

eii fonction de in(@) = sin (8/2) (cf. fi,?;ure (111.29)). 

La  l i n é a r i t é  des courbes log  *(O) en fznct ion de u(0) etp.nt également 

czssez bien v é r i f i é e  par  l e s  résul- te ts  expérimentaux en t r e  0 = 20° e t  0 = 40°, 

nous ~'>.voiis e f fec tus  s u r  ces  courbes l lex t rapola t ior i  à 0 = OO.  Z l l e  n ' e s t  évi- 

demment vz.lable qu.e dans l a  mesure où la, fonction p(t3) mrde  une a l l u r e  coiiti- 

nue duns l a  récrion des p e t i t s  ani-:les, e t  n'y subi t  pas, par exemple, L= brus- 

que relèvement. Ce s e r a i t  en pzirticulier l e  cas  s i  de t r è s  ,vosses  p r t i c u l e s  

exis-t  n,ient dans la suspension ( a ~ : ~ l  omérat s ) ; l e u r  diffusion,  pxtiqueïaent 

l oca l i s ée  a m  p e t i t s  angles,  nilus échapperzit eV fz.usser8.i-E l e  r é s u l t a t .  

3 )  Validi té  

lious avons d'abord t e s t é  l a  méthode d ' invers ion  en p x r t a t  des 

courbes 'ch4oriqid.e~~ t racées  en ordonn6es loi,;airi tMnicues , e i  e;. lisain-t s u r  ce s  

courbes l e s  vc4eurs  de p(8. ) à in t rodui re  dcii,s ( I I I , ~ ~ ~ .  Laes erreu.ss de lec-- 
1 

t u r e  s~1.r p(o .  ) étani; a l o r s  de 2 à 5 >O, OYL a. idée  assez exacte des pos- 
1 

s i b i l i t é s  de l t i ï ivers ion ,  supposée appliquée vxe bonne courbe expérimentale. 



011 constate  que l e s  valeurs  a i n s i  obtenues pour l e s  P sont ca t i s -  
1 

f<:iss.ntes. Iles 2 ou 3 premiers coeff iciei i ts  ssont cbtenus mieux que 1 y;, le 

précis ion décroî t  e :suite assez v i t e  n a i s  sans que cola r t ~ i s e  a,u r é s ~ l  tg:; 

cherché. Four l e s  dfcolacs ,  no~xs avons ec e f f e t  -PJ. que seu l s  l e s  preiiiiers ' I.' l 

déten11ii:aien-L de façoii cri .kiql~e l e  ré,.;ime a s j q t n t i q ~ l e .  C:u;i.i~t aux Latex si  n ~ u 5  

a - ~ i l i s o l ~ s  l e s  (3 e x p é r i n ~ ~ t a u x  pour l e s  r ~ p o r t e r  s u ï  rn dint~z::.me t e l  qi1.e 
1 

ce lu i  de 1,- f ipu re  (1.3)~ i-122s vc:rons que l a  pe:?te des c c ~ r b e s  théosic..~~cs 

zu ,nente  dti3,bor;i avec l ' o r d r e  des coefficiei!ts,  cle s n r t e  qu'avec u.ole $réci.- 

s i o & ~  de plus e c  plus f a i b l e  sur  Pl , on o b t i e ~ t  ~er ic !  i~~&i;e l e  c. noyen c m ~ i -  

déré avec Lme pr4cisioii sensibleu%enJc constante,  pour plus des 7/4 des cosf- 

f i c i e i ~ t s  si:qi?iîica-tif s considérés,  

Il  r e s t e  à passer au CRS des mesures r ée l l eu ,  pour l e s q ~ ~ e l l e s  l e s  

e r r eu r s  soct  évideluent plus i~nportantes ,  e t  à v o l r  l a  r4pé tab i l i t é  c iulel les  

présentent e t  1; c o n f i ~ n c s  qul 01: peut l e u r  accorder. 

1 ) Coefficient P . Etalorniafie i nd i r ec t  de l lagpa.rei l  -- --------- O .-----.--- ---- --- 

S i  l 'ex-trapolatioii  des courbss vers lto,v;.l?t e s t  c -mecte ,  e t  si  l e z  

pn r t i cu l e s  i1.e présentent pas dt:~bsorptioï;  propre, l e  c ~ l c u l  de P p8.r (111~64) 
O 

à partir des niesuses absolues de - ( O )  do i t  &oruier, pour -toutes l e s  particil lez 

6-:l~.diées, u3.e va leur  coristante, e t  izz.le a 1 , s i  l e  c;::lc;!l de F dans (III, 55) a 
e s t  exact .  Cet te  mesure des p c,ui r e ~ r i s n t  à f a i r e  b i l a ?  du îl~ix, cons.L.",-- 

O'  

trie donc ur: éta1onnzi;e ii1direc.t de not re  apparei l ,  

Sur ltensemble des résul- la ts ,  n0u.s =tvoi;s obteilu : 



TA dispersion des r é s u l t a t s  $) e s t  tout-à-fait  to lé rab le .  E l l e  

e s t  due principalement : 

- eux er reurs  de mesure de kg 

- aux er reurs  systématiq~ies dans 1 ' extrapolatioiî  des courbes (@'(e)/k) à l a  

clilUtioi: i i l f in ie .  Ces courbes présentent eri e f f e t ,  pour tous l e s  an.irles, 

sensib1er;ien-l l a  l.iêiie a l lure  avec l e s  inêmes éca r t s  ;)ml.r l e s  nêaes concen- 

- t ra t ions ( é c r r t s  dus sens doute aux d6fn.u"~~ dthono.~én6ité des n i é l ~ n ~ e s ) ;  

on e s t  dorlc mené à e x t r ~ p o l e r  tou tes  ces co~xrbes de l a  même faqon e t  donc 

à commektre Lune er reur  s~ /s téma"~icpe  de aême s e r s  sour  t oc t  l e  di<:i.rzrnme; 

-.. e r s i n  & 1 ' ext r~ ipolû t ion  des courbes dans l e s  d i rec t ions  av,-.nt. Soutef o i s ,  

oii pc:u4; v é r i f i e r  empiriquement, en essayant p lus iecrs  exJ~rapolct ions $.if- 

férerte::, clue l e s  e r r eu r s  a i n s i  i n t rodu i t e s  oiL-l une icf luence fü ib l e  sur 

l e s  coef f ic ien ts .  Ce qut  on peut prévoir en remarquari-t que l e  ca lcu l  des (3 
1 

pxr (III. 54) revient à ca l cu le r  : 

(111, 67) p(0)  ~ ~ ( a o n  0 ) s i n  9 dB , 

e t  IL présence de s i n  O dans 1' inté,yrale i d i d s e  l ' e f f e t  des e r reurs  s u r  

aux pe t i - t s  anfiles. 

T7 
uli ce c1u.i concerne l a  valeur  moyenne de p, , inf4riem-e B 1 , on pour- 

u 

rîi-L, a p r i o r i ,  1' in t e rp ré t e r  p2r 1' existence dtr.ne absoqt ior i  propre des 

par t icu les ;  on inesure dans ce c s s  w ) au l ie i l  de p ( ~  ) e t  donc i ~ i  a c ~  

l i e u  de p Plais nous verrons plus  l o i n  qvbti;.ne absorp-tioL: av.ssi import:inte 
1' 

des par t icu les  e s t  peu probable. Nud-s souvons donc considérer r j e  ce-bte va- 

l e u r  aoyesne de p coiisti tue 1'8taloniiû,p:e de l ' a p p a r e i l  e-;; que l a  vqleur O 
probzble de F e s t  : a 

crie e r reur  de 15 d m s  l e  ca l cu l  théorique de F e s t  en e f f e t  tout-à-fait 
a 

acceptable.  



2 )  h t r e s  coe f f i c i en t s  

Pour l e s  au t r e s  coeff iciel i ts  clu développe~~ent ,  il es?; ir;ut-a-fa,it 

lozique de repasser  à une c-urbe rorinalisée, tenant comple fie l c  correct ion 

à f a i r e  s u r  3' . O12 prendra donc comme vzleur  &J. coef f ic ien '~  d 'ordre 1 ,  
. * 2 

/ 
= pl / Po , où F) e t  sont c-rlculés à p z r t i r  des r4 su l t a t s  expérimen- 

1 O 
taux p m  (III. 54). 

OrL c ~ i i s t a t e  que, poldr un même produ-it, l n  clispersioi; des r 4 s u l t a t s ,  

s u 3  ces c.oefr^ic3.ents, e s t  beaucoup plus f a i b l e  (1 :I k 2 >> pour l e s  premiers). 

Le rC3illt;lt e s t  p rév is ib le  puisque, en ~ o m l i s n ~ t  l a  courbe :. 

- - l err.eu.r s u r  k 3' in t e rv i en t  plus; 

- -  dans Lue 1 t ~ ~ y e  mesure, l e s  e r reurs  systérnaticpcs c l~s~s l tex t ra i îo la t ion  à l a  

clilv'cio_- i n f i n i e  sont  effacées: 

-. enfin,  l e s  e r reurs  d ' extrapolat ion dans l e s  direct ioi ls  avnn-t s e  coriensent 

partiellement;  pir (111.67) on a ,  en e f f e t  : 

e t  pu.isy,ie tous l e s  poly~iômes P ( t 1  ) sorLt é2au.x à +1 , p2.i~ décï3issent  
1 

q.ui,dga~ riielîte, l e s  e r reurs  d 'extrapolat ion doniiefit dc~..:i s (111.6Ç) des e -  

sours  de meme sens au numérateur e t  za dénomiïis,te~~r. 

-- 
Oïl  obt ient  finalement poilr ces p une bcme rc',-pétaLilit6 d'une ex- 

1 
périeiîce à l ta .utre .  Sur leu f i : ~ r e s  (III. 30) à (III .32) cpi seprodu-isent l e  

d ia : rme rie la  f ipi i re  ( 3  (gl en fonction de a > o u  m = 1,20) ,  oiî a re- 

-?orté l e s  sRsul tats  a i n s i  obtenus pour l e s  l a t e x  e i  l e s  ü f c o l ~ ~ c s  u t i l i s é s .  

D- rL.0 --) n l e  cns des l a t e x ,  en principe monodispersés, l e s  coefî ic iez- ts  devraient 

s l . l i . , - l e r  sur une ve r t i ca l e  c. = est. Four l e s  - fcolncs,  l e s  coe f f i c i en t s  



1 ) Paramè t r e s  c-qsc-LL ri san'c u.epaml;i;~&e- 

Kous sépiz-erons l a  discussion en deux w r J ~ i e s ,  e t  eilvisagerofis plus 

l o i n  l a  p x s i b i l i t é  d ' e f f e t s  d'ensemble des prtr'cicules. Discutolis dtzbord des 

i)i.oprié$6s c?lt:me s e d e  gcrticinle. Nous supposons o,-d'elle respecte  la.  théorie  

de )lie, c t  est-à-dire que 1 ' 011 a toujours  des spk~ères Ir-;_omoi.èi?es, de fco,ço:2 à 

nwvo i r  ~ : . t iL iser  l e s  r é s u 1 t s . t ~  dc l a  I2r7 7ar t ie .  ileu ccuses possibles  cles 

diver,qxces observées sont a l o r s  l e s  im-précisions sus l e s  pa rmè t re s  carac- 

téris:in% l n  par t icu le  r rayim, dispersion en diinensiuns e t  ind ice .  

' p e l l e s  que s o i e n u e s  L i p r é c i s i o ~ s  des métliodes de microscopie, il 

es* i n ~ r t i l e  de cliercher l t o r i - i n e  des éca r t s  dcns m e  e r r eu ï  de die.&i;re. Dms - 
ce cns el1 e f f e t ,  l e s  R expérimen t %w: s ' ali::ner.s.ient si:aplemeiit, f igure 

1 
(III. 3 0 ) ,  su.r une ve r t i cz l e  vois ine de l a  ver- t iczle  prévue. 

Bien que l a  molrodispersior~ des l a t e x  r,e soik PCLS p--.rfp.iteg e l l e  r,e 

neut expliquer non plus l e s  e f f e t s  observés, e t  on peuut sax ca lcu l  écar tor  

ce-Ltc ci.v.se dtc+reur. Il s u f f i t  de remarquer qv.e ~ 0 d - r  des r,~c7nulométrirs 

aus s i  é- te i~cl~~es clue c e l l e s  des afcolacs ,  l e s  coef fic;ic?nts 'cl, éoriques P, , fi- 
lulhres (111 30) e t  (111.31 ),  s m t  moins dispersés  ct,v.c. ne l e  son-t, f i r ~ ï - e  

-- - 
1 3 l e s  expérii:lentau.x obteEu.s ymr l a s  1z.tex. 

1 

Il n ' e s t  pas évidm-t que I. ' indice des pa r t i cu l e s  colloïd~..les s o i t  

ce lu i  d'mi spécimen macroscopique des rés ines  consii-t.~.mtes; mais il semble 

encore impossible d ' i n t e r p r é t e r  l e s   résulta';^ p r  uil simple é c a r t  de l ' i n d i c e ,  

p u  r?.pport à s a  v a l s w  th6oriqae. En preaant l a  théor ie  de Piie pour ca lcu les  

12. v?lleur t h é o r i ~ u e  de 1 ' ind ice  du mélaiii-;e eau -- ;p.-,rtic~CLes, eJG en rfieswmt 



c e t  indice par des méthodes interférométriques,  Z e l l e r  e t  P U ~ ? ~  [4 1 1  ont obtenu, 

your tous  l e s  l a t e x  é tudiés ,  l a  même valeur absolue de l ' i n d i c e  des p ~ r t i -  

CU-les : n = 1 ,59. 011 p u t  d '  au t r e  part supposer que 1 ' indice des p r t i c u l e s  

e s t  coaplexe , qv-oique 1 ' hypothkse semble inteilable, puisqï~~e l e s  polystyrènes 

ne présentent pas dt8bsorpt ion propre dans l e  v i s i b l e ,  U t  effectivement, ou t re  

que l e s  coef f ic ien ts  théoriques (3 ne sont praticpeinent pns nodi f iés  par l a  
1 

présence c1'u.n terme imaiinaire  dans 1 ' indice (cf .  tabieaa. IV), 1' albédo des 

p ~ ~ r t i c u l e s  vc?rie a l o r s  t r è s  v i t e  avec l e u r  dimension, e t  oc devr::it obtenir  

ui coef f ic ien t  S expéririlental (étal à w ) t r è s  différen-r; ~ O L W  l e s  d ivers  
O 0 

1::i;ex 6-Ludiés, comme l e  montre l e  tableau V ,  t i r 4  des c,?lc!,ils de 1:- l - k e  

paxtie.  

2 )  ? f ' s  dl ensemble des s-r&&<:&es 

11 semble donc impossible, en conservant l e s  hypoihèses d'applicabi- 

l i t 4  de t l  éor ie  de Piie, d ' e x p l i q ~ ~ e r  l e s  rt<sdlt~.ts exp6riilleiit~~u.x p w  une 

simple v ~ . r i a t i o n  des paramètres carac té r i san t  l e s  pnrt icules .  Il r e s t e  à en- 

v i s a m r  l e s  mécrnisnes lesquels  UE effe'c d'ensemble des parJ~icUi les  peut 

déformer l e  d i a m m e  expérimental. liorsqu'on observe slv.sieurs par t icu les ,  

ofi d o i t  s ' a t t end re  à deux phénomènes perturbateurs : l e s  diffusions mult iples  

e t  l e s  relatioins de phase en t r e  l e s  d i f fé ren tes  sources c:onsJciiaées par l e s  

lFst icules .  

lTms n ' i n s i s t e rons  pas sur l e s  d i f fùs ions  m-dltiples; il semble culen 

extra>olc?i?,l l e s  mesures à l a  dilv. Lion iiifi,:ie, on stnffï?;:cl:isse de ce premier 

raéc-ncismc perturbateur.  



- 'los - 

Cr~:~i t re  pa r t ,  on considère génGralemecJc q1t.e les: rel':,tions de >hase 

en t r e  l e s  sources secondaires que sont l e s  par.tici;iles diffusantes  deviennent 

s r c s  e f f e t  lorsque l e s  6is tances en t re  l e s  particv.les d-épassent 5 à 6 f o i s  

l uu r  d im&tre ,  l e s  pa r t i ru l e s  é t an t  supposées r é p a r t i c s  au h:isard [l?]. LUX 
0 

conceiitr.liofis où nous opérons, or! a N = 1 o7 à 1 O2 :~?.rticules p s r  cm.3, ce qui  

s a t i s f a i t  l a r ~ e m e n t  à l a  condition à ' écartement précédente. Ces c:qxisidérûtions 

t~ ié0r iq~1.e~  soilt d ' a. i l leurs  parf a i  temen L corroborées par l e s  expériences ré- 

c~?i?"ces de Elarris, Sherman e t  P-orse [42] . Ceux-ci ont relevé,  sensiblement 

p o ~ ï  l e s  i.,ênies zones de c:,ncentratioiis que ii:us, l e s  dialcrzmnes de d i f fus ion  

des l a t e x ,  eu u t i l i s a n t  a l t e rna t ive ine t  coinme scxrce un l m e r  2. : R Z  He-Re 

( h  = 6318 j3u . i~  un a r c  à xénon, dont l c  rayoiv~ement é t a i t  l im i t é ,  p,r un 
O 

f i l t r e  i n t e r f é r e n t i e l ,  2 une bande passante de 100 l'i autow de l a  même lon- 

lueur  d1 onde. En p ~ ~ s s e i l t  C7. U??e souxce à l ' aut re ,  l e  r,ombre de pz r t i ca l e s  

i;oiitenues dans mi élément de volume éclkiiré de fs-on coi~éren-te pssse de 10 5 

environ à 1 ,13 sans que l e s  d i a c ~ ~ m e s  de d i f f u s i ~ ~ ~  présentent de différence. 

Finalement, l e  s eu l  e f f e t  d'ensemble des par t icu les  qui r e s t e  à étu- 

d i e r  e s  t l;! f omat ion  d a!'i;Iylomérats. Hous avons v-?- que, d1 :iprès l e s  o?jserva- 

t i ons  de Bénarie r26] , on pf3u.t espérer  que l e s  s eu l s  a.-;.ilor;îSrats rencontres 

drus  l e s  l z t e x  sofit des doublets,  m e c  m e  fréqu.ence de 2 5 environ. TIême 

d ~ , n s  l e  c7.s sinmle d 'un doublet, l e  ca lcu l  thdorique exact de l a  fo~ lc t ion  d.e 

-linse ne paa,iC pas évident. Par a i l l e u r s ,  il s e r a i t  t r o p  s implis te  d t a s s i -  

iniler l a  d i f fus ion  d 'un dou.blet b c e l l e  cltune pv-Lico.le sp!léri._.li.e, quel que 

c c i t  l e  r:;yon o t t r i bué  à c e t  t e  partiville éclijvelecte . En prei:i;re c?.pproxim~-- 

12 t i on ,  r,rkus a ~ - ~ : u  p é f é r é  considérer l e  

doublet comme c . ~ s - ~ i ' c ~ é  de deux sources 

col~érentes ,  s i t uées  n.ux cent res  des 2 

O par t icu les ,  c: aqu.e source rayomzm-t avec 
/ % 

l a  îcnçt ion de phase des 11r.sticules 

i soGes .  

Prenons 1 ' ori-,i:ie C l ~ a r ,  r é f é r e n t i e l  

/ PI z;? cent re  O 6.u doublet, l ' a x e  Oy dans 

l e  sens de Ir, l~unibre incidente ,  e t  l a  

Figure ( JII -32 1 -- - - -- - - - .--- directio-i  dtobserva.tion Or1 dniis l e  plan 

xoy, m e c  (Oil,O:r) = 8 (f ipure 111.32). 



1iitrodu.isons l e s  vecteurs   mita ires : 

S sur Gy 
O 

-+ u sur O O (O e t  G centres des particules (1 ) e t  (2) ). 
1 2  1 2 

-+ -+ -+ 
s = ;> - S ; soi t  s = 2 sin(0/2) 

0 

(111.70) 

0% = -P.; e t  OfO = + RZ, où R es t  l e  rwon des particules 
1 2 

Prenons 1' orifrine des phases en  O. S ?ient E e t  E l e s  con-~osantes du champ 
-+ -+ 1 r 

i;iciden t , ~ ~ i i v a n t  l e s  axes 1 e t  r, respectivement p; .r~llèle e t  pespendicu- 

l e i r e  zu. ?la> de diffision xOy. Ycivm-t ces i?l&,nes axes, e t  à une dist,nce 

r >> 2 de O, l e s  compos~.ntes des champs diffusés na.- l e s  p<r.rticiiles sont : 

- pour l a  particule (1 ) : 

- e t  pour la particule ( 2 )  : 

Faisons in te r f j re r  l e s  deux fc?,isceaux. Pour u11 champ incident non polcrisé 

e t  d 1  &cl,;,ixement E 1 ' éclû.ixement to ta l  diffusé pcr l e s  deux particules 
O 

sera : 



à une p3,rticule d1.z c lo~bl$ t ,  c c t t e  r e l a t i o n  devie2t : 

l;, CL ~ ~ ( 6  ) 
Et en iden-l;ifir..nt i1 l 'expression clzssique E1(f?)  = --- . ---- 2 oh k e s t  

2 
477 O 

i' 
d 

Le c;:.1cul d.ii coeff ic ient  k crttribué an do~ib1e.t zvec; nos hypotl~è--- 
d 

ses ,  pourrai t  s e  f a i r e  en  ii i t9~ra.i i t  l f e x p ~ e s s i o n  qrScédefite sur 0 , . v e c  

p(0) e t  p ,  ( 8) normalisées. Ile cs.lcu.1 se:ra.i-i d i f f i c i l e  e-l ne présente pas i c i  
a 

LI:: ~.~::iid i n t é r ê t ;  YLQUS voyons siili~lement clu' ci: m,-,jorera ce coeffic:iont eii 

posmt  : 

I 5 p;c,li ~6 s e r a i t  obtenue s i  l e s  deux v ibra t ions  étr.icn-5 touj ~-v,rs en pknse , 
c-u.el que s o i t  P , corne ce s e r a i t  l e  ccs pour R = 0. 

:Leve~ions à 1 - r  fmct ior i  de phase Pd(f?). 1!oi?s observons u.n w.ird 

iiombre de d-mblets . Supisrsons cpi ' u ~ i  doub1e-c peut prendre une orici;ta+ion 

quel.conque mec l a  neme ~'.o'oa.blll té,  or  za-n a l o r s  eri moyemie, porz 1 ' ic- 
t ens i t6  d i f fusée  : 

avec : 



---- 
2 L T  + +  1 

(111~71,) cos iT- R s.u) = - 22n + +  

cos (-- R s , u )  d LIJ , 4 IT A 

-+ 
Ln quniitité à i n t é m e r  ne dépel?d pcis des axes. Prenons s~li~=.iit s l f cu re  oriifine 

des C , en coordol1n6es spl;iériclues, avec d = s i n  S d. 5 d 5 (vo i r  f i rxre  
+ + 

(111.32)). 011 aura. s.u = s cos 5 ,  e t  d'.nt : 

2 2 T  + +  

cos ( -  Ti s u )  = -- 2 2-n 
4 

cos (- E s cos 5 )  s ix5  r15 X 

1 s i i ~ ( 2 ~ )  , x 
cos u dü = -  (1 a-- 

2 
), OU y =--- - 

2ci 2 ~ R s  

ce qv.i dniilera filialement : 

- - --- s i n  4a sir i (@fi)  (111.79) j (8)  = 2 7 ~ ~ 5  p (@)( l  + - k sin(0 2 ' 

ïlcisque l e  coef f ic ien t  de diffusior: d 'un dcublet e s t  i n f é r i e u r  à 

4 f o i s  ce lu i  d'une p x t i c u l e  i so lée ,  avec 2 50 de c,xtblets d ins  l e  r;ulieu, 

IF- fonc t ioe de *cse observée sern perturbée a~. ,lus p3r : 

A t i t r e  d  exemple, dims l e  cçns du l a t e x  LS. 057 .A (GY = 2 , 0 2 5 ~ ) ~  on a 

p r  (111.79) jD3- qui  e s t  p ropc r t io rml l e  à 1,:" fonction de plirse pd(p) 

e t  on l ' a  eilsui2ce développ4e en polPomes P (p), p .r (111.64-), en l a  norma- 1 
lis.-.nt ((3 = 1 ). Les coef f ic ien ts  p(d)  o i n s i  obtenus é t m t  reportés  dans 

O 1 
(III .BO), on a : 



Sauf poux (3 l a  correct ion joue bien dzns l e  secs  observé, e l l e  r e s t e  
I 9 

beaucou.p pl-ds f a i b l e  que 1 1 4 c c r t  expériiilentc.1 déjà  4c:a19 poux P,, à 5O ( f i -  
3 

iiure (111.70)). LI expression (111.79) n t  e s t  évidement  qv.'cp:~rochée; 

a i l - leurs ,  il e s t  possible  que, sous l a  pressior  de r ~ d i ~ t i m l ,  l e s  doublets 

preri~en-i, une or ien tc t ion  p r i v i l é ~ ~ i é e  dafis l e  sens du chan12 ii icident,  ce qui 

?~~;.pl,n-bern.it l a  perturb:.tion du diagrmme. llclis il semble cjWx6. ~ Q m e  que l c ?  

pr6sence des doublets e s t  insuffisar_te à e x p l i q ~ ~ e r  l e s  clivergenues expérimen- 

'cales, ek il r e s s o r t  finalement de c e t t e  analyse que l e s  l ~ . ' ~ e x  ne permettelit 

Fs une vérificrzJcioii précise  de lc  t h é m i e  de IXe. On peut a l o r s  penser que 

ln. condi l ion dl homo~én6it6 des p?Lr-ticules _,' es  i; pc.s rcs?ectke; e t  en phrti- 

c v l i e r  il eqt pousiblc que l a  concm de surfûce des h t e x  présente des pro- 

p r i6 t é s  pa r t i cu l i è r e s .  

V ~ ~ - s c u s s i p . ~ ~ ~ p o u r  l e s  AfcoLacs. - -. .. . . . . - - . - -- - - - - -- - --- - - . - -. - - - -- -- . - . - . . 

011 v o i t  que pour ces  par t icu les ,  de m2,nulomét-ries m a l  dé f in i e s ,  l a  

uét'node emp1o;rée permet de trouver f'rcilement e-t sans t?.ton;ie;~zents, l e  dimen- 

s ion  moyerxie probable correspondant à l a  f onct i  sri de pli me expérii~ent;.le. Or, 

peu i; a l o r s  discu-ter briSverie3-i; des méthodes de ~ i c r o s c o p i e  . 

Il a p p r ~ i  t que l e s  né tl? odes d ' om'~r~~.ce doa:snt, pour l e s  d.4 51 .91 ,5 

(D 1 e t  (C ) , -me diniension apparente 40 7; t r op  f o r t e .  Ces mesures iyri? t é t é  

f r  i t e s  avec l e  ~i icroscope de 1' I n s t i t u t  Pasteur,  don'c l e  qrousisse~lent  thé+ 

riclue e s t  30 $ t r o p  f o r t  corne on l ' a  vu, il semble quo 12 mét' osLe d'ombrve 

- onne finllement un diamètre ~ p p a r e n t  10 7: t r op  for t : ,  po r l e s  : L f c o l ~ c s ,  



D m s  l e  ces de l a  iûéti~ode par colorct ion riég~:,tive 12 discussion e s t  

o1v.s d i f f ic i le .Pour  1 fi.,fcolac A.4.51 .91.5(5), dont l a  granulométrie e G t G  f a i t e  

à l l I n s t i J cu t  I).zsteur, l a  dimension tnéorique e s t  15 $1 t r op  f o r t e .  Compte tenu 

de l lerrev.r  de grossissement, plus f o r t e  e t  de sens c o n t r ~ ~ i r e ,  12 c:oloratiori 

n4,~c:tive diminuerait donc de 1 5  environ l e  d i m è t r e  r é e l .  POLIT 

l r ! i , ~ , ~ l  .91 .s(D), étudié  en colorat ion nér;,z.ti.ve zu C.T;.TT,, m i l l e  étalon; 

l e  frrcssissement doi t  ê t r e  bon e t  l ' e r r e u r  due 2.v~ reccuvrement donnernit i c i  

L~ d i m ~ è t r e  t r o p  f a i b l e  de 4.0 FJ. Il e s t  possible que l e  recouvrement du colo- 

rrat vz r i e  d'.ai? prodzit  à l t ~ , u t r e .  Encore une f o i s ,  une 6 tude p1v.s complète 

nécessi-ter<;i-l l l u t i l i sn t io r : .  iritenùive d 'un mic:roscope électronique e t  nc?us ne 

-o-~xvoïis o b t e ~ i r  i c i ,  sur; l e s  m6tii.od.e.s de ifticroscopie, que qvLolcpes ::percus 1 

. a l i J ~ r - t i f s .  L 'essent ie l  r e s t e  pour nous de cléten~liner Ir, foiictloii de phase 

rde i l e  à i ï i t roduire  dnns l ' équa t ion  de t r a n s f e r t  e t  noCs compzrerons l e s  ré- 

sr.l-L<;ts d m s  Ir: dernihre pa r t i e .  

Il  r e s t e  à s ic i iz le r  -Lm point  inportant  'our ces ;=fcolacs. Leurs di- 

mei1sio;ls scii'c t r op  imprécises pour v e  nous puissions d iscu ter  vnlcblement 

de l n  t l iéorie de Nie à l e u r  su je t .  Anis on remarquera néanaoins ç'ze pour l e s  

t r ,~ is  nfcolacs du type A retenus,  m i s  à part c e t t e  qaestion de dimension, l e s  

P l  exp6rimentaux repor tés  sur l e s  f i r u r e s  (II?. 31 ) e t  (111.32) suivent  nssez 

bien l '211urc des coe f f i c i en t s  dédui ts  des ~ : n u l o m é t s i e s ,  e t  r e s t e n t  raisoii- 

JI-blemenl dispersés  par  rapport aux coe f f i c i en t s  correc-pndant au rayon moyen 

se s  per t icu les .  Or, camp-rern en p ~ r t i c u l i e r  l e s  CES de l t x f c o l a c  ri.451 .SI .5(~) 

e t  dl: 1:--tex cx = 1 ,2  c t  ceux de l l a f c o l a c  a.451.91 .5(3) e t  du. l a t e x  c = 2,025; 

l e s  cocfî ic ier , ts  obtenus pour l e s  l a t e x  :.;)pm~.issen~~ Aiettement plus  dispersés  

cse ceu:r des  afcolccs; ces  derniers  corresporident donc berivLcoup nieux à ce 

c'~.'o? peut a t tendre  de l n  th4ori.e de )?ie. Ltafcolns F.2 présri:-iie rL1. cont ra i re  

l e  :&me e f f e t  de dispersion que l e s  1-.tex, c e t l e  différence de comportement 

n t - p a r - i s s a n t  évidement -pas s u r  l e s  fonctionc; de phrse exp6riioenJc-les e t  

- 1 ' 6 t ~ r t  révglée que per  c e t t e  méthode d tan î lyse .  Il e s t  donc possible  que l a  

cliver~eace des résultccts doive ê t r e  cherchée d: r:s 1:& linixre m6i.ze des pcr i i -  

cules ,  l e s  In t ex  e t  l l r f c o l a c  7.2 étn.nJc des polystyrènes, pr-r-kicules élec- 

iricu.crnei~c cli:,rp;ées, d o r s  que l e s  afcolacs  du type L s-ni  des ~ c é t ~ ~ t e s  de 

~ o l y v i n y l e  rion ioniqvLes. 

U ï L  conclu.sionl l e  d i s p o s i t i f  e t  l:] niétaode de i,zesc.:.ne :,i;ilisés, per-- 



aettzn'c LUI contrôle  s a t i s f a i s a n t  des fonctioiis de phase des iiiiliewr Btudiés, 

suffisen-k B notre  d-tude, Plais il semble bien q ~ x ' u r ~  problème s o i t  posé ELLZ ni- 

vezu des ccndi t ions de surface des pcirlicsiles. Ce problème s o r l  d~. cndre de 

iiotre étu.de ac tue l l e ,  mis s a  réso lu t ion  ser7.i-;; in-ldress~.i:'~e, ei; LW premier 

p s  sere-.it 19" raise nu poilit d'uiî d- i lposi t i f  exp4rimentcl plus perfo~rna~nt e t  

pics P S ~ Ç ~ S ,  pernet t<mt en p a r t i c u l i e r  la  détermix.tion de *(e C?..ns l e s  di-- 

r e c t i o z s  ?.v:nJ~, dont l e s  i i ifcrm.tions sont esoerit ielles.  



QUATRIlfJT~IE PARTIE 



\ Le dispositif ut;-lisf a d<j"t< dgcrit [24]. On cherche r, rea3i- 

ser une représentation satisfaisante d'une couche plane-parall?le, homo~?ne, 

linitie par deux plans parallèles infinis, uniforminent Gciairke sur sa face 

supirieure par un faisceau parallèle. En outre, dans le cas 6tudiC ici, on 

svint6resse au rcpime asymntotiaue de grande profondeur, ce au i  suppose ? 

priori la couche semi infinie. Rapyelons enfin que dacs le travail expcri-- 

niental, nous nous sommes limite :'i des mesures de lminance totale, sans 

Ctudier les caract6ristjques de polarisation. 

On verra que le dispositif, bien que rudimentaire, est satisfaisant 

pour 196tude envisapée. Il comporte (voir figure (1v.1) ) 
2 

= une cuve (c )  de section carrce de lm de surface et de profondeur 

25cm dont les parois et le fond sont noircis et qui contient le milieu dif-2 

fusant et absorbant : 

un phare ( P ) ,  5 miroir sphcrique, qui dorine $, partir d'une lm.pe (L) 

de 1000 Watts, un faisceau sensiblement uniforme et parallèle'l'orientation 

du faisceau est variable. 

le d6tecteur optique appel6 "'ilroublomètre" (T), construit par la mai- 

son B.E.O.F.C. suivent nos indications, et dont le schéma est donné sur la 

figure (1v.2). Il amène sur un photomultiplicateur (1) le rayonnement diffus 

se propageant dans une direction ( O, $1 en un point M du nilieu. C'est un 
appareil à faible champ (3'), assurant une excellente transmission de la 

lumière par une tige de silice (2) 2 19int6rieur du corps de l 'tipps. 

reil. Un boitier (3) permet d' inscrer un filtre interf<renciel sélectionnant 

une bande de lonpueurs dsondes suffisamment Etroite. Un jeu de filtres 



gris (4) permet en outre de travailler dans une zone de sensibilité conve- 
nable du photomultiplicateur. 

En translatznt l'emecble de l'appareil à travers le joillt étmclie 

(5 )  on peut relevtr les lu~nanczs h des profondeurs variables. Erfin,  deux 

alidades c6) perncttent, 1 'une, de faire tourner 1 'ensemble du troubloili&tre 

autour de son axe vertical yyl en repérant l'angle @ , l'autre, de fzire 
pivoter la partie mobile de la tête de llappareil autour dt l'se xxl (voir 

figure 1v.2) en repSrant l'anglt. e . 

/ B - iETIIODE DE I~îSURX. CAUSES D 'EPJ3EURS -- 

A l'aide de ce dispositif, et en utilisant un diffusant donné, nous 

nous proposons alors : 

1 ) de mettre on évidence expérimentulei;.ia;zt 1 'exis tencc- du régime asymptotiquut ,P 

2) dc mesurer les carzctéristiques de ce régime, c 'est-&-dire : 

- la variation du coefficient d'extinction v en fonction du paraaètré w 
O '  

- et celle du diagrm~e g(p) en fonction de ce n&me w 
O 

3) de conparer ces résultuts aux résultats théoriques obtenus co1~~1e on l'a 

vu dans la 2ème partie. 

1 - Réclisation du milieu trouble.- 

Pour pouvoir v?rier facilenlent le paramètre w on est mené à 
O 



rCa,liser avec deux nroduits diffgrents les propriit6s d'absorption et de 

diffusion du milieu. Pour ce faire 

- l'absorption, caractcrisée par le coefficient b ,  est d;tcrmin<e par 

une certaine auantiti d'un colorant noir, en l'occurence lm triazolgue de l2 

benzidine, mis en solution avec l'eau dont on rem~lit ln cuve. 

1~ diffusqnt est ensuite nis en suspension dans cette solution. Il 

s'agit, comme on l'a vu dans la 3ème Partie, dPlfcolacs~ mais nous avons 

cealement utilisf du lait, Ce dernier milieu, très diffusant, est trss sta 

ble mal carectériçd optioue~ent (indices et dimensions des particules 

constituantes inconmas) . On considère, en prenière approximation comme n& 

plifleable l'absorption propre de ces diffusants- donc leur coefficient de 

transmissio~ con?ie d6pendant uniquement du coefficient de diffusion pure k 

du milieu. On verra plus loin les corrections 2 apporter C cette approxima- 

tion. 

Pour calculer th6oriquement la luminance 1 (T $11 ) ? nous devons con. 

naitre, en plus de la Ponction de phase p(0)  6tudiie corne on l'a vu dans 

la 3ème Partie, les paramètres o et K du milieu. ou, ce qui est &pivalent, 
O 

les coefficients k et b. On nesure donc d'abord par transmission, au Diffu 

siomètre, les valeurs des coefficients d78bsorption h du colorant et de diF- 

fusion k du diffusant, en fonction de la concentretior de ces produits. Les 

concentrations des deux produits dans le milieu final sont aciust<es ~ o u r  

rcaliser le paramètre w et le coefficient 1; dcsircs. 
O 

On a alors r6elisé un milieu optiouement connu qu'on 6claire 2 

l'aide du phare. Si on relève L? des profondeurs et dans les directions v z  

riables le courant dCbit6 par le photomultiplicateur, on aura. 5 une cons. 

tante d'appareil orès, les valeurs correspondantes de La luminznce 1(h,O,@): 

Nous ne chercherons pas ? déterminer ce facteur dqcppareil, puisque nous ne 

nous intéyessons qu'aux variatiens de 1 et non 2 sa valeur absolue. Toutes 

fois avant de passer aux mesures proprement dites, il est nécessaire de vi- 

rifier certaines proprictts de notre nilieu. 



II - Tests préliminaires .- 
- On tes te  d'abord l a  co rqa t ib i l i t é  du colorant e t  du diffusant .  On 

prélève pour ce la  un échantillon du milieu, dont on mesurePaprès d i lu t ion  con- 

venable, l a  fonction de phase p ( @ )  au diffusiomètre. On a constaté que p o u  l e  

l a i t  e t  l e s  afcolacs que nous avons u t i l i s é s ,  l e s  fonctions p ( @ )  a i n s i  mesu- 

rées  étaient  pratiquement i i i ~ h ~ n g é e s  par rapport à ce l l e s  des diffus?"nts pu.rs. 

- On étudie ensuite  l a  s t a b i l i t é  du nélange en pointant, en fonction 

du temps, l a  luminance l ( h o  , eo ,  m o ,  t )  à une profondeur h e t  dans une d i rec t ion  
O 

( Bo, %) constantes, e t  l a  variat ion de 18 lm~ii t ince,  avec h, autour de ce 

point .A t i t r e  d'exemple, on a t race f igure( lv .7  h e s  courbes doni:ant, pom un 

afcolac : 

Les allusres de ces courbes sont g6nGrales; luminance e t  pente va- 

r i e n t  d'abord rapidement, puis res tent  sensiblement constantes. On constate 

en outre que da-ns l e  temps qui s u i t  l a  phase de s t ab i l i sa t ion ,  l e s  valeurs 

r e l a t ives  de l a  lumiriance res tent  constantes j. l a  précision des mesures. 

C 'es t  donc dans ce t t e  seconde phase que l ' o n  effectuera l e s  mesures. Gn pour- 

r a ,  s i  nécessaire, r a jus te r  de temps & autre l a  constante multiplicative des 

r é su l t a t s  en pointant une valeur de référence de 1(h,0 ,<P ). 

- On peut enfin s 'assurer  que l e s  produits u t i l i s e s  ne présentent 

pas de defeuts d'homogénéité ou de decantation lo r squ ' i l s  sont dilués dans l a  

cuve; aucune modification sensible des mesures n ' e s t  en e f f e t  apportée par un 

brassage du milieu en cours d'expérience. 

Pour chacun des produits diffusants u t i l i sé s ,  ces d i f f  dreiits t e s t s  

sont effectués une f o i s  pour toutes sur  un bain d 'essa i .  



III - Obtention du ré-eeasymptotique .- 

Le milieu ayant eu le temps de se stabiliser, nck yelevpne;L y daiis 

un plan vertical fixe, 1(h,9 ) eu1 fonction de h, pour différentes vale~ws de 

1 'angle 8 .  Si on trace le réseau des courbes : 

(1v.2) log 1(h,b ) = f (h) 

l'angle 0 étant pris corme parul~ètre, on obtient, dans les conditions expé- 

rimentales précisées ci-dessous, un reseau du type de la figure(IV.4!sur le- 

yuel, entre les profondeurs h et hh, les courbes sont linéaires. a 

Au-delà de 1% et en deçà de ha, les influences du fond et do la 

surface se font sentir. Au voisinage de la surface, en particulier, on re- 

marque que la luminance se réduit à la luminance transoiise (incidence oblique 

à 30° dans ce cas de figure). 

Mais dans la zone intermédiaire les conclitions d'un milieu infini 

sont réalisées et la linéarité des courbes correspond bien à l'allure théo- 

rique du transfert asymptotique cherché. C'est sur cette.partie rectiligne 

du réseau que nous mesurerons donc les quantités V et g ( , ~ ) .  

On aura g(p) ou g(cosO ) en relevant les valeurs de ~ ( h  $8) 5 une 
O 

prof ondem ho fixe de 1 >intervalle (h ,i\) , en fonction de 0 . On corrigera, 
a 

bien sûr, la profondeur de visée lue, par un facteur d'appareil dépendant de 

0 , et exprimant les variations de profondeur du centre de la glace d'entree 
du troublomètre, lorsquton tourne la tête mobile pour faire varier 0 . 

D'autre part, si 1 'on appelle p la pente des droites log ~ ( h ,  0 ) = 
O 

f (h) nous aurons v en écrivant : 

soit : 



En général, les coefficients usuels d'absorption et de diffusion 

sont plutôt exprimés en cm-' et envaleurs décimales. Par la suite, nous uti- 

liserons donc ces coefficients, repérés par le symbole ( ' ) , et tels que : 

cequi donnera donc : 

On constate expériruentalement que la zone de linéarité des courbes 

précédentes n'apparait que si l'on réunit les conditions suivantes : 

= l'épaisseur optique totale de la couche (soit T = (k+b)h, , où h = 20 cm 
1 1 

dans nos mesures) est au minirnwa de 1 'ordre de 20 y 

l'intervalle de longueurs d'ondes sur lequel on opère est suffisamnent 

étroit, même si les propriétés des produits utilisés varient peu avec .A g 

d'où 1 'utilisation de filtres interférentiels (bande passante de 0,01 ,p 

environ dans le visible). 

La première condition est d'ordre empirique. La zone 3 < T <T 
a 

( : = (k+b)ha) nécessaire à l'établissement du régime asymptotique croît i?n 

peu avec l'angle '3 du faisceau incident et avec la grosseur des pârticules, 
O 

mais reste voisine de 10. ilu-delà de T = (k+b)hb, et surtout pour les direc- b 
tions visant le fond, l'influence de ce fond noir se fait sentir et perturbe 

à nouveau le régime asymptotique; suivant les valeurs de w (c est-a-dire de 
O 

l'absorption) on a T -Tb de l'ordre de 5 à 10 pour les visées vers le bas. En 

conclusion, nous avons été amenés utiliser des concentrations de diffusant 

donnant? de l'ordre de 40 à 200, soit des coefficients k' de 1 à 4 CL' , 
1 

le coefficient b' étant fixé par le choix de U . 
O 

La seconde condition correspond au fait que si l'on travaille SLI 

un intervalle AX de longueurs d'ondes trop grand, une variation même très 

légère du coefficient d 'absorption b ' avec suffira, sur d'aussi grandes 

épaisseurs optiques, à faire varier fortement la distribution spectrale I(A) 



sur A h ,  au fur e t  k mesure qu'on s 'enfoncera dans l a  couche. De s o r t e  que l e  

paramètre apparent d dé f in i  par : 
O 

va r i e r a  avec A ; e t  donc, l a  pente v variant ,  on n 'aura  plus  l e  régime expo- 

nent ie l  simple. Cette condition oblige à t r a v a i l l e r  avec des f i l t r e s  in te r -  

f é r e n t i e l s ,  ce qui l imi t e  fortement l a  lumière reçue e t  donc l e s  p o s s i b i l i t é s  

d'étude. 

I V  - Précis ion des mesures.- 

Remarquons enf in  que l a  r ap id i t é  avec laquel le  on constate  l ' é t a -  

blissement du régime asymptotique dépend évidemment de l a  précis ion avec la -  

quel le  s e  font  l e s  mesures, e t  donc de l a  r igueur  avec laquel le  on dé tec te  

l a  l i n é a r i t é  des courbes l o g  1(h,8 ) = f (h) . L a  préc is ion  domiée par l a  chaîne 

de détect ion elle-niênie, e s t  conditionnée par  l e s  e r reurs  : 

- de re levé  de l a  profondeur h, 

- de pointé des angles 8 e t  4 , 
- de détect ion e t  d 'enregistrement du c o u a n t  de piio tomul tip1icatev.r (dues 

principalement au b ru i t  de fond e t  aux var ia t ions  du courant d'obscu- 

r i t é )  . 

L'ensemble de ces e r reurs  donne une r é p é t a b i l i t é  expérimentale de 

1 'ordre de : 

(enregistrement logarithmique du courant).  



A ces différentes erreurs s 'a  joute, dans des mesures re la t ives ,  

l ' e r r e u r  d'étalonnage des f i l t r e s  gris; ce t t e  de rn ib re  erreur enlève toute- 

f o i s  peu de précisioc à l a  détermination de v e t  de g ( ~ ) .  Le relevé d'un 

diagramme g(p) à une profcndeur donnée nécessite en e f f e t  rarement plus d ' u n  

seu l  changement de f i l t r e ,  e t  on prendra pour l a  pente p, dont on d é d u i t v ,  

l a  valeur moyenne d'un grand nombre de pointés. Finalement, l e s  précisions 

moyennes des mesures sont environ de : 

V - Etude des diverses erreurs systématiques.- 

A p a r t i r  des réseaux de courbes t e l s  que c e l a i  de l a  figi:re(1~,4)~ 

nous pouvons étudier l e s  influences, sur l e  régime asymptotique, des diff  é- 

rentes erreurs systématiques introduites  dans l a  r éa l i sa t ion  de notre couche 

plane-parallèle e t  semi-inf inie . 

1 ) Inf'luence du fond 

On vé r i f i e  facilement que, dans leur  zone de l inéa r i t é ,  l e s  courbes 

de luminance ne sont pas affectées par l a  présence du foiid noir,  l imitant  l e  

milieu théoriquement i n f i n i ,  I l  s u f f i t  pour s ' e n  assurer  de r evê t i r  l e  foncl 

d 'un matériau blanc ou réfléchissant;  l e s  courbes sont a lors  fortement modi- 

f i é e s  pour l e s  profondeurs supérieures à hb, mais inchanghes dans l a  zone 

l inéa i re .  Ce résu l t a t  e s t  d 'a i l leursprévis ib le .  L'influence d'un fond noir 

placé à T = T e s t  analogue à ce l l e  de  pseudo-sources "négatives" disposées 1 
su r  ce fond, e t  rayonnant vers l e  haut avec, en valeur absolue, l a  lunilinance 

l (h l  , O  > O) du régime non perturbé (de façon à respecter l a  condition l imite 

1 (hl , 0 > O )  = O su r  l e  fond). De t e l l e s  sources agiront comme l e  faisceau 

incident ,  inais eii sens inverse, e t  donnerorlt également, dans l a  zone 

ha < h < hb un régime asymptotique qui représente l a  perturbation du fond sur 



notre mesure. S i  on remarque a lo r s  que l e s  sources négatives sont 100 ou 

1 .O00 f o i s  plus f a ib l e s  que l e  fa i sceau  inc ident ,  on comprend que l e u r  in- 

fluence r e s t e  négligeable. 

2) Inf luence de&~a,"& 

Par rapport à l a  néometrie du ixLlieu, laprésence des parois  intro-  

d u i t  une seconde perturbation systématique, Plus exactement, l a  l i in i ta t ion  

t ransversale  de l a  couche e s t  due, non seulement aux parois  de l a  cuve, mais 

auss i  B l a  s t ruc tu re  du faisceau éc l a i r an t ,  de diamètre = 60 cm, qui ne recou. 

w e  y , s n t i & r e n e n t  l a  surface l i b r e  de l a  couche. 

I c i  encore, l e  plus simple e s t  de f a i r e  va r i e r  l ' e f f e t  perturbateur 

pour é tudier  son importance. On in t rodu i t  pour ce l a  dans l a  cuve, éc l a i r ée  

normalement, des parois mobiles, s o i t  en t ô l e  noircie ,  s o i t  en glace ré f lé -  

chissante .  On t r ace  l e s  réseaux de courbes relevés pour d ivers  é c a r t e ~ e n t s  

de cesparois .  Remarquons d ' a i l l e u r s  que lorsque l e s - p r o i s  de glace ne sont 

plus d i s t an t e s  que de 40 cm environ, e l l e s  s ' i n sc r iven t  dans l a  tc,,:he du 

f a i s c e  u ,  de s o r t e  que, pour un éclairage p e r p e n d i ~ u l a i r e ~ o n  obt ient  a r t i f i -  

ciellement un milieu infiniment etendu latéralement,  aux défauts  près  d'ab- 

s o ~ p t i o n  des glaces.  On constate que t an t  que l e s  parois mobiles r e s t e n t  2 

une dis tance de l ' a p p a r e i l  supérieure environ 10 cm, l e s  mesures soilt inCi&-- 

pendantes de l a  nature corne de l a  pos i t ion  de ces parois ,  sauf dans l e  ca,s 

où- 1 'absorption devient t r è s  f a i b l e  ( w > 0,975 à 0,960). Nous n'avons pas np - 
O 

profondi ce cas p a r t i c u l i e r  des milieux quas i -cor~erva t i f s ;  il présenterais  

sans doute une d i f f i c u l t é  expérimentale nouvelle ei: ra i son  du rô l e  important 

qu'y jouent l e s  parois.  Flais pour l e s  taux d'absorption u t i l i s é s  dans nos n e .  

sures ,  no t re  d i spos i t i f  e s t  à ce point  de vue s a t i s f a i s a n t  e t  l e s  liai-Laiions 

l a t é r a l e s  de 1 ' éclairement e t  du milieu sont sans importance. 

Cornfie dans l e  cas du fond, on pourrai t  expliquer l e  r ô l e  négli- 

geable des parois en considérant que l a  luminalice relevée e s t  l a  la.ninance 

théorique dirninuée d'une luminance cor rec t ive ,  I1(h, â j ,  due h des pseudo- 

sources llnégatives" convenables q u ' i l  f a u t  placer  su r  l e s  parois  pour y sa- 

t i s f a i r e  aux nouvelles conditions l i ini tes .  I'lus simplement essayons de r e l i e r  

1 'influence des parois k 1 'importance de 1 'absorptiori, e t  d. ' évaluer nunéri- 



quement l'erreur maximun à laquelle on peut s'attendre, Poux cela, dans l'hy- 

pothèse d'une ii~cicience normale, considérons la lumiïiaiice en un point M du 

milieu situé sur l'axe du faisceau. Pour pouvoir contribuer au régime luroi- 

7,  Jr neux en Pl, un p,!oton tombant en P SUT la 
1": -- - 

surface de la couche doit parcourir au 

mininiun: la distance PM. La probabilité 

pour qu'il atteigne sans être absorbé i 
est alors annroximativcment 

-b .PM p = e  

Ln valeur edoytge pour 

Cette probabilité est ainsi d'autant plus 

fortement majorée que le point P est plus 

écarté de l'axe, puisqu'on n'a pas tenu 

compte : 

- des allongements de trajet entre P et M dus aux diffusions multiples, et 
. , d'autant plus probables que PPî est plus graiid 

- ni du fait que, lors de la diffusion pricialre en P, la disspetrie de la 
fonction de phase p(~ ) donne une probabilité de déflexion du photon vers M 

d'autant plus faible que le point P est plus éloigné. liême avec une proba- 

bilité aussi défavorable, on peut pourtant montrer le rôle nég1;ligeable de 

la limitation du faisceau incident à .LL~ cylindre de rayon HP (de l'ordre 
O 

de 30 cm ici), dès que le coefficient d'absorption b est suffisamment 

élevé. Avec nos hypothases précédentes, appelons en effet P et P les 
1 2 

poids des contributions au ré~ine lmineux en M des pllotons arrivant sur 

la couche, respectivement L ltint6rieur du cercle de rayon HP et suu. lc 
O 

reste de la surface . En posant ID1 = r et HPP = a, et en prenant pour é1émeli-t 

de surface réceptrice une couronne circulaire Zn.HF.diSY, on aura : 

1% 

=j 2 ZIG exp (-b.~l~) d.m = - 271 e-".u.h 

O 
b2 

2 THT-' exp (-b.?Q) d.W = 
m -u - e .u.du . 

1 
)~T/COS a. b2 



où on a posé : 

ce gui donne : 

S i  l ' o n  considère a lors  que l e  régime asymptotique apparait  déjà 

à des profondeurs moye-mes r % 10 cm, avec des coefficients  K t  = kt + b' de 

1 à 4 cm-' , on -voit que, pour < 0,900, l e  coeff i c i e n t  népérien d 'absorp- 
-Q %ion b e s t  supérieur à 0,25 cm , ce qui donne, avec HPo = 30 cm, 

e t  même a i n s i  majorée, l a  contribution des photons absents se  révSle négli- 

geable. 

3) Influence des défauts d ' é c l a i r a g .  

La simulstion dlun faisceau para l lè le  e t  uniforme à l ' a i d e  du phare 

(P) r e s t e  évidemment assez grossière du f a i t  de l a  position de l a  l m p e  ( L )  

qui masque partiellement l a  lumière réfléchie e t  provoque une ombre gênante 

sur  l ' axe  du système où e s t  justemeiit placé l e  détecteur o ~ t i q u e ,  

Le choix principal dans l e  mode d'éclairement e s t  donc ce lu i  dc l a  

lampe. Ou bien on cherchera à r é a l i s e r  un parallélisme aussi  rigoureux que 

possible du faisceau en u t i l i s a n t  une source ponctuelle, mais l 'envelopps de 

l a  lampe e t  son filament provoqu~ront alors  tou.jours une ombre t r è s  iiiürquée. 

Ou blen au contraire,  on sac r i f i e ra  l e  parallélisme pour gagner en urufor- 

mité, en u t i l i s a n t  une lampe ü enveloppe large e t  ddpolie, l e  r ayor~~~rnen t  

d i rec t  dc: l a  lanpe masquera alors  plus facllement l'ombre beau.coup moins rnar- 



quie sur  l e  fa isceau dispers$ donnt' nnr l a  source i tcndue Que const i tue  l e  

vc r re  d i p o l i  de l a  l m r e .  

Le rçgime nsy?ntotiauê nc dipendant pas en valeurs r e l a t i v e s  de 1~- di 

rec t ion du fa isceau incident ,  (corme on l ' a  d i t  dans 13 6.euxiPrne n a r t i e  e t  

corne on a pu l e  v i r i f i e r  en va r ian t  l ' i n c l i n a i s o n  du nhare) , nn e s t  m e n i  

3 cho i s i r  p l u t ô t  l e  second mode dvÉclrrirae;e qui donnera des dzfauts  de parczl 

l<l lsme,  en pr incipe  sans inpor ts rcc  dans no t re  Ctude, r a i s  r g a l i s e r z  mieux 

l r u n i f o r m i t <  d';clairement indispensable. 

On a donc utilise comme source une lanpe à verre  d i p o l i ,  en maintenant 

en outre  l e  phere  uss si l o i n  que possible de l a  surface pour gagner encore 

en uniformitc. On z trac: sur  l a  f igure  (1v.6) l e  d i a g r m e  de l a  lumière 

inc idente ,  nesur i  hors  de l e  couche pour une incidence nomele .  Ce diaprari 

me a <ti re levé  sur l V c w e  du fa isceau e t  s e  &formerait lipèrement s i  l ' nn  

s ' k c a r t a i t  de l ' a x e ,  mais on v o i t  que l a  l m - i è r e  incidente r e s t e  l o c a l i s é e  

dans ur! angle d 'ouverture assez f a i b l e .  On a $palement rclevg de place en 

place l'éclairement requ par l a  s u r f r c e ,  en 1 8 i n t 6 g r a n t  par une c c l l u l e  pho 

t o  I l e c t r i q u e .  Cet éclairement r e s t e  uniforme 20% environ dans l a  zone 

i c l a i r e e .  

Enfin,  pour l e s  mesures en milieux fortement absorbants, nous interpo 

sions un l a r ~ e  ve r re  d l p o l i .  su r  l e  fa isceau du phare, u t i l i s i  en incidencc 

normale. Ce ve r re  cor r ige  part iel lement les d6fcutç d ' u n i f o m i t 6  e t  

sur tout  l v i n t e r e t  d v < c l a i r e r  l a  couche avec un rayonnement d i f f u s  dont l e  

d i a g r m e  de luminance e s t  plus proche du d i a g r m e  esjmptotiaue que cnlui 

du fa isceau d i r e c t ;  l a  plus grande ranidit': avec l aque l l e  s ' c t a b l i t  el-ors 

c e  r6gime asymptotique comnense lsrpement l e s  per tes  lumineuses pcr r i f l e x i o n  

ou absorption du ve r re  d<pol i?  e t  pernet une <tude plus  f a c i l e  des milieux 

t r è s  absorbants. 

Les dcfauts  d1Cclsireo?ent ? t a n t  a i n s i  compensés au maxinum, on 6tudie 

l e u r  influence en re levant  l e s  pentes p e t  l e s  diegrmmes F(U ) dans divers 

plans ver t icaux autour de l ' a x e  de lqappa, re i l .  La p ô r t i e  hor izonta le  de 13 

t ê t e  du d i t e c t e u r  se diplace a l o r s  dans un rayon de &FI environ, c ' e s t  à 

d i r e  dans une rsgion 02 l e s  dEfnuts d?un i fom. i t<  de 1"clairenent sont d < j S  

assez importants. On constate auc ces d g f ~ u t s  pe r s i s t en t  en profondeur, e t  



- 1 ï-; -. 

que sans une ro t e t i -on  autour. Ce l a  ver%S.cale, l e s  l u i i i n ~ n c e ç  o n t ,  i ' a "-+;?:. ...... - .. 

de l a  couche, l e s  mêmes maxima e t  minima que l ' i n t e n s i t é  incidente .  cep el^.;.::::'^, 

à l a  précis ion des mesures, l e s  pentes r e s t e n t  l e s  mêmes, a i n s i  que l e s  6 i . ~  - 

grammes r e l a t i f s .  A t i t r e  d'exemple on a trû.cé, figure(IV.7,) 4 diagria~s:i,s, 

arbi t rairement  ramenés à une inême -ml-eur 9G0, e t  c~r respondant  à 4 p1z.1;:: 

verticaux perpen6icalai-es t;ntrc eux. On v o i t  qu.e l a  cor ré la t ion  des nerl:res 

e s t  assez bonne en valeurs r e l a t i ves ,  b ien  que l e s  éca r t s  absolus a t t e i&en t  

30 S. Ceci e s t  encore 2 rapprocher de l a  remarque précédente s u r  l e  f a iS l e  

r ô l e  des points 6 l o i p . é ~ ~  Gaiis 1:: rsgime lumineux en un point donné; pour L;? 

Gclairenent non pnrfai-Lenent ui7ifor~ie ?e l a  couche, on observe donc l ' i l?-- 

t é r i e u r  du milieu !.a j u ~ t s q o s i t l o n  de rSginies a ~ ~ p t o t i q u e s  présentant l e s  

mêmes carac t6r i s t iques ,  mais dont l e s  i n t ens i t é s  absolues var ien t  en repro-- 

duisant  l e s  var ia t ions  de l 'éclairement  incident .  

Il n 'en r e s t e  pas moins que l e s  défauts d 'éc la i rage .  sont  l a  prinn,i- 

pale cause d ' e r r eu r  e t  c'.inlnuent forteillent l a  précis ion de g(p). Dafis l e s  nc-' 

sures  d6 f i3 i t i ves9  on a  essayé de compeiiser au maximum ces e r reurs  en prenan-t 

pour g ( j ~ )  l a  valeur  moyenne de 4 d.iagralnvs relevés dans des p l ans  perpeu'<i-- 

cu la i res .  On ver ra  que l e s  ~ G s u l t a t s  a i n s i  obtenus sont  finalement assez bol?: 

s i  on l e s  compare aux valeurs thSoriques,rnais c e t t e  l imi t a t ion  de précisic;?, 

bien supérieure 8 c e l l e  que ? o ~ n r r a i  t l e  détec teiir lui-inêrne , rend d i f f i c i l e  

une analyse plus poussée des x~ésul ta t s .  Une arnélioretion u l t é r i eu re  de 1 '6-  

clairement de l a  couche apparai t  donc souhaitable.  

4) Influence du d é t e c t e ~ r  optigue -----.-- 

La d e r n i è r ~  perturbat ion s y s t k ~ a t i q u e  de l a  mesure e s t  due à l a  

préseilce ciêrne du détecteur  h 1 ' in t é r i eu r  dtl milieu. Les faces de ce détec-Eei~.r 

ont é t é  noircies  pcur év i te r  ?es  réI lexions paras i tes ,  de so r t e  que l 'irikro-- 

duction du troublomètre rev ien t  5 ôter  un c e r t a i n  volwne d i f fusant  au voisi-  

nage imrnédiat clu point cil 1 'on f a i t  l a  meswe. Le f a i t ,  dé ja plusieurs  f  l i s  

souligné, que l e  régime l ~ n i n e u ,  en iin poin t  d'un milieu t rouble,  s o i t  pr in--  

cipalement regi par  l e s  points  voisins,  va jouer i c i  d6favorablei11ent~ e t  l : o n  

d o i t  s ' a t t end re  \E. ce que c e t t e  élimin?tion d 'un voltme d i f fusant  c a p i t a l ,  a1.i 

v o i s i r ~ g e  du point où 1 'on f a i  t l e  inesure, perturbe l e  diagramme expériilic-îkal 

Des faces  ré f léchissantes ,  pour 1s troublomètre, compenseraient 



sans doute partiellement ce déf~ut de volume; mais outre que les réflexions 

de lumière deviendraient gênantes pour les études de régimes moins symétri- 

ques (au voisinage de la surface, par exemple), le volume imédistement situ2 

derrière la glace d'entrée du détect~u-r ne peut être remplacé par aucun :- 

tifice et joue un rôle primordial. 

Il est à peu près hors de question de calculer théoriquenent ln 

perturbation de l'appareil. Néanmoins, pour se faire une idée de la façon 

dont elle doit jouer, et cornne 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 l'influ+nce du volume diffusant absent a 

celle d'une source corrective convenable, Ici encore, la lumin8,nce détectCe 

en LUI point A de la glace d'entrée de l'appareil est la luiilinance théorique 

I(~(A), O , $ )  , diminuée d 'une luminance diffuse "négativeu due aux pseudo- 
sources "négatives" que nous devons répartir aux différents points N de la 

surface de l'appareil pour y satisfaire aux conditions limite. L'appareil 

étant noirci, ces sources émettront dans toutes les directions (O,+) avec 

la luminance théorique I(~(M), 0, $) comptée négztivement. En preinikre approxi-, 

mation, on peut raisonnablement substituer B ces sources une unique source 

ponctuelle négative, placée vers le centre O de la t$te de l'appareil (vo- 

lume le plus actif), et dont on pondérsra l'émission de façon S retrouver 

sensiblement, dans une direction (8,  O), la some de toutes les luninances 

négatives précédentes. Ce qui revient & <.ttribuer à cette source ponctuelle 

une intensité énergétique : 

où I(h(11) ,O , 4 )  représente la luminance non perturbée tombant en un point Pi 

de la surface de l'appareil, et ~ ( 9 ,  $) la section apparente de l'appareil 

dans la direction (8, $1. (voir fipre (Iv.8) ) 

Il apparait alors que la perturbation considérée sera beaucoup 

plus forte pour les visées vers le fond que pour celles vers la surface, p+ 



>. 
augmentera avec l'absorption. On voit en effei 

qu'en un point A de la f:_ace d'entrée de lsap- 

2areil : 

- '  la dissymétrie dans l'émission dc la SCUL-.: 

ponctuelle, lige à celle de g(p) dans 

(IV, 1 1 ) , . dorme une correction croissante 
lorsque p passe de -1 à +1, cette croissar, 

ce étant d'autant plus rapide que g(p) e J t  

Figure ( I V . 8 )  - -  -- . ------- plus dissymétrique, donc que est plus O 

faible ; 

. "' cette correction, déjà dissymétrique, se superpose 2 une grandeur k dé- 

cecter également dissymétrique mais justement en sens inv~rse : d'où une 

importance relative AI/I de la correction, beaucoup plus grande pour 

> O que pour p CO, et encore croissante avec (1-u0); 

- anfin les pondérations relatives de l'émission négative, par le f~cteur 
8 v T O  dans ( 1  1 ) et de la grandeur i t  mesurer 1(r , p) y par e - V-L(A) 9 

sont encore dans un rapport défavorable pour p> O(T (A) > ~ ( o )  \vt crois- 

sant avec v , donc avec 1 'absorption. 

Four mettre en avidence cette perturbation et pouvoir l'estiaar dr  

façon quantitative, le plus simple reste de faire varitr son importance? et 

gour cela, puisqli'on ne peut réduire les dimensions de l'appareil, de faire 

varier la concentration du ïïiilieu étuzié. Four une dilution infinie de ce rii- 

lieu, le volume optique occupé par l'appareil tendra vers zéro, et on pe7~t 

espérer s'affranchir de cette perturbation en ~xtrapolant les résultc~ts ex-- 

périinentaux à la concentration nulle. On est bien sûr linité dans la zone où 

l'on peut faire varier la concentration de notre milieu puisque : 

- si la dilution est trop forte (kl+b' < 0,75 ou 1 cc1) le régiine nsympto- 

tique n'apparait plus, 

- si la concentration est trop élevée, la décroissance très rapide de l'in- 
tensité à détecter, la saturatiorl du milieu en absorbani, la tendance d la 

décantation de la suspemion ct d'évzntuelles relations de phases entrc 

particules diffusantes t~~op rilpprochées, perburbent fortement les résult:~ts, 



Ayant donc préalablement déterminé, pour les produits utilisés, une 

zone de concentration où les mesures restent suffisamment précises, on effec- 

tue sur chaque bain, de w donné, 4 ou 5 séries de mesures, en partant de 12 
O 

concentration la plus forte et en diluant peu à peu le milieu de façon con7le- 

nable. Si on trace sur une iiiGme figxre les diagramines relevés pour ces diff6- 

rentes concentrations, et arbitrairement rmenés S. un meme maxiinwn pour 

O =  n, l'allure générale des ccurbes est celle domGe sur la figure (1v.9) 

qui montre bien la localiscttion vers le bas (Go < 8 <9G0) de le perturba- 

tion d'appareil, et permet de la corriger; sur cette niëni6 figure on a er, 

effet tracé en pointillés la courbe g(p) déduite des points expérimentaux par 

extrapolation à une dilution infinie. On constate d'ailleurs que l'erreur 

a ~ ( p )  est sensiblement proportionnelle à la concentration (figure IB.10) .  i; 

la precision des mesures, la pente p des courbes log 1(h,0) en fonction de h 

reste, corne prévu théoriquement, proportionnelle à la concentration. La 

présence de l'appareil ne perturbe donc pas cette quantité, ce qui semble 

logique d'après le modèle de perturbation que nous avons adopté et qui 

dor~ne une erreur A I/I indépendante de h. 1Votre problème est ainsi expériïii~n- 

talement résolu. 

Remarquons pzr aillturs qu'en extrapolent de cette façon nos resul- 

tats nous pouvoris éviter une autrb correction de la mesure, corresponi!a:it à 

l'erreur systématique due à la diizierision non négligeable de la glace d'entrée 

de,llappareil. En effet, si on considère colme lineaires les variations d2 

g(p) sur l'intervalle étroit du chmp angulaire Au de l'appare~l, le flux 

détecté à m e  profondeur h dans une direction 6 ne correspond pas rigoureu- 
O 

sement à la luminance ~ ( h  ,O) mais à : 
O 

où Pi est un point courant de la surface S de la glace d'entrée. 



En appelant r le rayon de cette 

glace, h la profondeur dc son centre O, 
O 

et en remarquant que l'extinction du fais- 
- "Kh 

ceau est en e , on rdève enf~it le 
flux : 

au lieu de : 

Cc qui donne : 

@ 1  I.( sin 0 
(1v.12) = J (-in) + J (-in), svcc A = -'- 

O 2 r 7 

2 

et où J~(z) et J ( 8 )  sont les fonctions de Bessel classiques. En développant 
2 

on trouve une erreur maximum à ~ / 2  et pouvant atteindre 1 0  aux concentra- 

tions inoyeiznes utilisées. This corne on peut s'y attendre, cette erreur, 

proportionnelle à K, donc k la concentration, s'élimine d'elle-même si on 

extrapole à une dilution infinie, ce qui correspond à un détecteur ponctuel, 

donc exact , 

Réalisation des rne-s-wes S- .--- - 

En résumé, pour étudier le régime asymptotique, sur les divers 

produits diffusants considérés, nous avonssuivi ln méthode de mesure sui- 

vznte : 



1 )  Tests e t  mesures pré l imina i res  

- On détermine au diffusiomètré l e  fonction de phase p(e)  du diffu-  

s a n t  pur, e t  son coe f f i c i en t  k '  de d i f fus ion  en fonct ion de s a  cojicen.tration. 

On détermine l e  coef f ic ien t  d 'absorption b '  du colorant  en fonction de s a  

concentration. 

- Sur unpramier baiii on t e s t e  l a  compatibilité des deux produits 

( en  vé r i f i an t  au diffusiomètre que p ( ~  ) ne change pas) ,  l a  s t z b i l i t é  du. rnélc?n- 

ge en fonct ion du temps e t  son homogénéité. 

- On détermine enf in  l e s  zones de concentration e t  l ' i n t e r v a l l e  de 

valeurs  dc w où l e s  mesures sont possibles.  
O 

- On peut a l o r s  passer aux mesures proprement d i t e s ,  

2 )  Ib!esures du régime asymptotique 

Pour chacun des produits e t  pour diverses valeurs  w choisies  dans 
O 

l ' i n t e r v s l l e  valable on r é e l i s e  l a  s é r i e  de mesures suivantes  : 

- on é t a b l i t  un bain de o donné (a  l ' a i d e  des déterminations préalables de 
0 

k '  e t  b ' )  avec l a  concsntr:ition maximum choisie  e t  on vér i f i t :  au diffu-  

siomètre l e  coef f ic ien t  ( k  '+b ' ) t o t e l  y 

- on relève dans quatre plans verticaux perpei id~culnires  l e s  i n t a s i t é s  cn 

fonction de ii pour l e s  d i rec t ions  @= O . ( I G O )  .160°; 

- on d i lue  eiisuite 3 ou 4 f o i s  l e  bain de départ  en rupétant  s u r  chccun dcs 

nouveaux bains a i n s i  obtenus l e s  mesures précédentes. 

On calcule  a l o r s ,  pour l e s  diverses concentrations du milieu : 

- l a  pente moyenne des d r o i t ~ s  l o g  1(h,8) = f ( h ) ,  d'où v = p/ (k '+bt ) ,  

- l e  diagran-iïe moyen ~ ( J . L )  en prknant l n  moyenne des quatre diagrames rslevSs 

On ext r ipo le  e n f i n  à 13 concentration nul le  l e  diagramnie g(p) en  

ramenant à un même maxiilmm avant l e s  différc?nts relevés e t  on prend pour v 

l a  moyenne des valburs obtenuus jour l e s  différents bains.  

/ 



Avent de coinnLrir l es  r:sul%nt s r:<~Cri~e~:"cnu zux cour3cs th: i 

r i s u e s ,  il r e s t c  "rfciser  un derilier p a r m ~ ? t r e  Gu ~ i l i c u ,  non nccess ib ic  

directeinent,  a u i  e s t  i ' ~ k > s o ~ p t i s r i  proj3r.e s u  f i i ffusant .  ES) effe t  s i  L? :?iC 

fussnt  ? r?sente  ziie lirl.y?rc2 nbr,.~r$ion r::r,o;,re, clri coe f f i c i en t  h $  oon n'aul'::!. 
d ? 

qu'une veleur  @prcche,e w ( t h )  de w en l e  ca lcu lan t  2 p a r t i r  des rnes;-2s 
O q 

p r ~ ~ a l a b l e s  des coefficj.en.i,s d ' ex t i . i~c t ion  K*=k9"rb ? du d.ifl"usant e t  b ' d--i.l eo, 
d C 

l o r a n t .  On au re  en f z i t  

( d l  . . oc l e  c o e f f i c i e n t  O c s - . : > ~ t i r ~ s 2  1-c difTussnt .  S i  c e l u i  c i  e s t  Fresqixe 
O ( a )  t, th) un d i f fusan t  nvr ( r i )  s i s i n  ?c 1 )  lq?c~it e c t r e  l a  valeur  p r i m e  w 
O O 

e t  l a  va leur  cxacte  w aei-c: î ~ i h l c :  ~ % i s  ce-;te erreur r i sque  pour-canb d'?a 
O 

t r e  pênante, v va- i e ? ~  r%pidcL-e?lt ciaïe-. IJJ ~ :~ i~ i r  l e s  ~nhlieux neu a70s3i-5rnnt: 
O 

( c f . f i g u r e  (11.3) ) .  

Pous C L V ' O : ~ ~  vu d m s  2s 3;mc PartSe au'unc d i t c r ~ i n a t i o n  d i r e c t c  

de w(') a,u Difl"usicr$t-.e &passait. l e s  p o s s i b i l i t < s  a c t u e l l e s  du d isnos i  
0 

t i f  et; nous dc~ion.; GDnc chercher une rn-.suic jng i rcc tc  de b T  Ceci es:- - ' Y L  
d' 

oriquement t o u t  2 f a l t   oss si-blc; % pr t i r  des mesures Cc luxinance dlfrlrsL.. 

Levin e t  Ivanot ont  ~<>il.t~C1  ce, ilalls un C ? S  de t r a n s f e r t  absolijment ?-,I< - 
r a l ,  on pouvr i t  d i  te1,iiner 1. ' L ~ s o ~ ~ t i o n  nrcpi-e t o t r l c  du n i l i c u  5 par tir 

des va r i a t ions  4c la, l l v ~ i n d i c c  i-ass 3 I? : r~ct ions  pernrndicula i res  er*tr(> 
1 / - e l l e s  sut,our d'un noint, q i l - ? l ~ ~ ~ ? w e  L 4 3 ~ .  Dzn-, l e  cas n ~ ~ r t i c u l i e r  du aiTrt.v? 

asy-mptotiaue, nous ~"~ tenoxr ,  ce r / s ~ ~ . l t a t  en <cr ivant  s '  -1plement l a  i-ulntiori 

de récurrence (IT.22) ];sur ?-=o. On eura a l o r s  en e f f e t  



s o i t  
lel 

oc r, e s t  dc f in i  par (1v,3), i? p a r t i r  des valeurs exp6rimentales d.e T> e t  

g (  p ) on peut donc dcterviner b donc b connaissent b . On a cplcul< l e s  
d * 

R 
C 

quanti tés p e t  po en u t i l i s a n t  l a  pintrice p .  1 ( tnb l ie  dans l a  3ème par t i e .  1 - 1 

En comperant (111.62)~ (111.64) e t  (11. 15) ,  on vo i t  qugon aura 

19 
- 1  i 1 (A ) , d o i )  = ( 2 ~ + 1 )  ER 05 O. 1 = ixlOO, avec i = 0.1 -18 .  

i=o 

donc l e  calcul  numgrique de F v ,  ?. p a r t i r  des valeurs expCrimentales ~ ( 0 . 1  
1 

s ' é c r i t  * 

Connaissant b v  on aura l n  valeur d e l l e  de w ' p a r t i r  des mesures par 
O y 

C'est  c e t t e  valeur (1v.17) de w qu'on a u t i l i s f e  pour exprimer l e s  risul. 
O 

t z t s  expSrimentaux. On remarquera aue l a  rela,tion (1v.14) e s t  <xactc,  I n  

r e la t ion  ( I I . 2 2 ) ,  & l ' o rd r e  %=O, 6tant  inchanpce que l f o n  t ienne compte ou 

non de l a  polar isa t ion.  Notons encore que c e t t e  &thode de Fesure avai t  

d6jà Ct6 u t i l i sGe ,  sur  des milieux t r è s  faiblement absorbants ( w  >0,900) yar 
O 



Revenons su r  l q ? J ~ s o r ~ t i o n  propre des difpusants  u t i l i s 6 s .  Pous 

avons f a i t  des mesures zvec nne quenti t ;  constcnte de d i f f u s a n t ,  s o i t  svvc 

K9=cs t ,  s cu le  l a  c o ~ c m t r a t i o n  eu  co lo ran t ,  C , v ~ r i ~ n t  d'un b e i ~  l P n u t r n ,  
c 

S i  cn p o r t e  13 VD' t u r  ~ j ~ ~ c ~ i ~ , ~ ~ i t ~ l e  53 de l ' absorn+ion c o t a l e  obtenue ;ln- 

(1v .16)~ en fonct ion  de C on aura  cn n r inc ipc  pour l e s  d i f f c r e n t s  d i f fu  
c  

san t s  u t i l i s < s ,  Ces ?.roites GYaauztion 

03 h q  e s t  l e  coe l f i c i e l l t  dv&'ûsor-ption du colorant  pour ia concent ra t ion  
O 

u n i t é ,  e t  b; l a  va leur  co r s t an te  de l f ~ b s o r p t i o n  propre du d i f f u s a n t .  Er. 

extrâpolank les d r o i t e s  (1,. 13) $, C =O, or, peut d c t e r ~ i n e r  F s  e t  en dc6uiic: 
c d 

l e  c o e f f i c i e r k  P'" du d i f f ' u s a ~ t  c o n s i d i r i  p r  
O 

La flp,ure (Iv.12) Sonnc 12s courbe;; d'6qucrtion (1v.16) obtenuzs 

pour quelques uns des difFusants  < t u d i i s .  Les courbes (II) e t  (III) cc r res  

pondent à un mêmc Gchantillon de colorant  e t  sont  sens ib lenent  ~ a r ~ l l Ê l c s ,  

On v o i t  nue c e t t c  mithcde de mesurc permet d s a t t c i n d r e  de t r è s  f a i b l e s  nS 

veaux d  vabsorpt lon .  Le l a i t  avpûrci t c o ~ n e  un cxccl lent  d i f f u s a n t ,  nvcr 
(ci') 

0.990. Pour l n s  d i f i i r e n c ç  a fco lacs  6tudi.i-z. l e  c o e f f i c i e n t  w r.ec 
O - O 

t e  v o i s i n  dc O , Ç S I C  aucl le  que s o i t  l a  d i n e n s i ~ n  rioyenne des  p ~ ~ r t i c u 1 . c ~  

(a a l l a n t  de C 3 1' envi ron) .  LE?. mithode de mesure n ' e s t  pas asse:, prc 
moY .+ c i s e  pour que i f  oz; ~~tl issc  x e t t r e  en .vidence, s i  e l l e  Cxls te ,  une ~ a r i ? ~ r , i ~ r  

( d )  de w âvec a . To i i t  ce ~ ~ u ' n n  p e ~ i t  Eiirc, e s t  que, s i  l e s  a fcolncs  s u i v n L  
O Roy 

l a  t h f c r i e  de Plie, l e u r  fni i icc  e s t  complexe avec une p a r t i e  i m a p i n a i r ~  d c  

l s o r d r c  de 



Pour indiquer les p~ssibilitis du dis~ositif exn6rinentais nous 

zvoris trac: fipure (TV. 13) qucloues courbes cxp~rimcntalcs v(w ) obtenucs 
Ct 

pour divers diffusants. Les courbes (1) i (III) correspondent respective 

ment eux âfcclacs ~\.b51.91,5(!)~ ~.b51.91.5(~) et A.lr51.01.7. Les cr. ropns 

de ces disnersions. donnes par les granulcmétries, valent respectivement 

2,5.4,5 et 8 et on retrouve bien ouslitativenent la vzriation pr6vue pour 

la fonction v(w ) (voir figure (11~3) ) .  Co~mc prevu fpalement, l'anisotro~ie 
O 

des diagremmes g(p\ augmente Rvec 1 kahsorption. on en aura un exerîple plus 

loin, figure (1~.15), pour lqafcolac 4.451,91.5(~). 

Dans le c m  de 12afcnlac A. 45 1 *0A. 7 ,  on a trac6 ln courbe privue 

par 1û granulonttrie suï la fipure (1~.13), (courDe (IV) ). On voit ~u'elle 
\ correspcndrait o des particules beaucoup plus petites, ce qui est dû, cwme 

on l'a vu nlus haut, au recouvrement Ses particules p8r le colorant n6catif 

qui fausse 1% mesure des particules au microscope flectronique. Il est 1x1 

lbeureusement impossible, p u r  ce produit, de determiner valablement l'in. 

il-icatrice au Diffu~iomètre~ 11 diffusion ?,vant étant trop intense et ne 

permettant plus d'extrapoler suivant la n6thode utilisée (a>>5 ) . 

LPefco3ac A.L51.91e5(A) a d i j z  fait l'objet d'une publication ?n 

terieure [24]. Pour ce ~roduit Ics résultets exn&ir?entaux suivent assez 

bien les r6sul-tats d6duits de la pranulongtrie, mais dans ce cas, come pollr 

d'autres prodüits fiGn cites ici, cet accord provient probablement d'une crm 

pensation d'erreur, toutes leurs ~ranuiom6tries ayant 6t< effectutes 5 lvIns 

titut Pasteur, par coloration n<pativc: lverreur de grossissement du micros 

cope compense alors partiellement, come l'a d6,jà soulign6, les errerirs duc: 

au recouvrenent Cies particules, et ? 1s ~rccision des Resuresc il est Si?. 



f i c i l e  de t rancher .  L3. courbe (1) en t r a i t  n l e i n ,  f i w r e  (IV.  13), e s t  

d idu i t e  de l a  granulor?itrie.  

De tous  l e s  produits  < tud i<s  c e s t  f i n ~ l c n e n t  1 'ofcolac F 45 1 .5  1 . 
5 ( ~ )  au i  s e  re lève  1 c  p lus  in tGresszr t .  Nous avons pu en e f f e t  e f fec tue r  

sur  ce produit  des e x ~ i r i e n c e s  pr , ra l lè les  c o ~ ~ l e t c s  en r c r i n e  de d i f fus ions  

inultinles e t  au D i f f u s i o ~ è t r e ,  l e s  Ciimensions moyennes des p a r t i c u l e s  d o n a i t  

dans l c s  deux cas Cie honnes condit icns cxp<rii.entales. DTLutre  p c r t ,  corne 

on l q a  vu ?ans l n  3ène p a r t i e ,  l e s  dcux crxmlom6tries oue nous avons j u  

obteni r  de ce produit  ont donnC des r i s u l t a t s  t rès  nettement d i f f l r e n t s ,  

de s o r t e  que l e s  cxp&iênces dc dif fus ion vont permettre i c i  de t rancher  

net tenent  . 

12- c.fifco&ncJ-&51&&9 ) 

!\Tous disposons, nour 1s fonction de nhnse de ce n rodu i t ,  de t r o i s  

d6velop~ements d i s t i n c t s ,  obtenus, d'une p a r t  & p a r t i r  des mesures au Dif 

fusiomètre, e t  d s a u t r e  p a r t  8, p a r t i r  des grznulnnCtries r t a l i s 6 e s  par  l e s  

proc&18s decmbrnge e t  de cc lora t ion n6gztive. Ces t r o i s  diveloppenents ont 

e t 6  p lus  hau t ,  sur l e  firpure (111.31). On a calcul: l c s  c a r a c t i r i s  

t i a u c s  v e t  g { ~ )  du &cime asjmptotlque pour ces 3 stries de coef f j c ien tc .  

= Sur l a  fipure (1v.14)~ cn ô. t r a c ?  l e s  3 courbes tl-<criques v=f'(w 
C 

a i n s i  obtenues, e t  on n report: l c s  po in t s  exp6rincntaiur. Les courbes (Tl 

e t  (II)  correspondent respectivenent 5 l a  ~ r a n u l o m f t r i c  du C.E.N., par co 

l o r a t i o n  n c ~ a t i v e ,  e t  à c e l l e  de l ' I n s t i t u t  PEsteurr  nar or:brage.La courbc 

(III), correspond au d6vel-cnpeicnt cxpfrimental,  d idu i t  des nesures au Eif 

fusiomètre* l q n c c o r d  des points  c x n < r i ~ ? c ~ ~ ? t a ~ x  avez c c t t c  courbe e s t  excel  

l e n t .  

- Les r t s u l t a t s  sont  t o u t  auss i  conclusnts pour l e  diagrarme P (  )J ) . 5ilr 

l a  f igure  (1v.15) on a trac:, nour l c s  valeurs de w u t i l i s < e s  e x ~ c r i v ~ n + -  
0 

l e ~ e n t ,  l e s  d i a g r m - e s  thCoriaues c e l c u l ~ s  avec l e  divcloppement obtenu ail 



diffusiomètre,  e t  arbitrairement rm-enes 2 1 û  meme vzleur g(.rr) = + l .  

Les points  ex$r i~entnux corrcsnondants sont nortcs sur  l a  f ipure -  i l s  

suivent 19s diagra~nm.es thfor iaues  de faqon s a t i s f a i s zn t e  comrte tenu 

dc l a  n r fc i s ion  mediocre sur  ~ ( p )  e t  de l a  f o r t e  sensihi l i t :  clcs c?ia 

r ;rm.es thfor iaues  aux erreurs  sur l e s  B Les r c s u l t a t s  privus var l e s  
1" 

granulomftries r e s t en t  au con t ra i re  nettement d i f f&en t s2  comme l e  ron 

t r e  l a  f i cure  (IV. 161, sur  ï aaue i ïe  on R nor t6 ,  pour w = 0,880, l e s  
O 

t r o i s  courbes thcoriques e t  l e s  points  expEriirentaux. 

L'ensemble des f igures  (111.31 ) e t  (IV. 14) 2 (IV. 16) expime 

clairement l e s  conclusions de ce t r a v a i l .  E l l e s  pe t t en t  cn h i d e n c e  l e s  

d i f f i c u l t c s  des 6tudes d i r ec t e s  de g r a n u l o ~ $ t r i e s ,  e t  d P a u t r e  pa r t  l ' e x -  

c e l l en t  accord en t r e  l e s  expiriences en di f fus ion p r i na i r e  e t  en di f fus ions  

i~1ULtiples~ ce qui j u s t i f i e  l e s  deux mithodes ex-pcrinentales, e t  souligne 

l ' i n t é r ê t  des vesures optiques, dans ce domaine de di.mensions. 

III - P o s s i b i l & - ~ . - ~ n e  m6thode d ' inversion.  Cas du l a i t .  - ---- - - -- -- -- - - - -- - - .- 

Un dtveloppement in téressant  de ce Penre de mesures e s t  de p a r t i r  

des r 6 su l t a t s  expérimentaux pour remonter aux ca rac t<r i s t i aues  üu milieu.  
ème 

corne on l'a fai+, dsns l a  3 pa r t i c ,  pour l e s  mesurqs au diffusiornètre. 

La donnfe de ki b l e t  des B p e r r e t t a r t  de déduire ~ ( p )  e t  v, l ' i n v e r s e  
1 

devrai t  ê t r e  poss ible ,  e t  l a  mesure des caract6r is t iques  de l x  luminance 

d i f fuse  devrclit permettre rie retrouver,  dans une cer ta ine  mesure, c e l l e s  

du rzilieu. 

On a  abord: ce prolnlGme en essayant de gfngral iser  ?, tous l e s  

coef f i c ien t s  du d ive lonpe~ent  de ? ( O ) ,  l a  n'tthode appliau6e au coef f i c ien t  

Le ca lcul  de b\ par  (1v.16)~ revient  en e f f e t  à un calcul  i nd i r ec t  d e  

f3 > p a r t i r  de v e t  de p ( u ) s  1% connaissance " p r i o r i  de ce coef f i c ien t :  
O 

i r a 1  à 1 ,  permettant de retrouver bs: Il s e ~ b l e  donc que, de feçon pCn&ale, 



on puisse en p r inc ipe  d<tcrminer (3 p a r t i r  de l a  r e l a t i o n  de r c c u r ~ e n c e  
1 

(IV. 19) [ ( 1 )  + + 1 r1 1 =(21+l cl!o B1) pl 

l e s  g s e  cElculant  2 n a r t i r  du diapraInme expEriment~l  Far 
1 

(1v.20) - 1 /+l 
3 Pl(" ~ " ( 1  dlJ . / 1 

Cette fsçon de proceder nr6sente à p r i o r i  $.eux inccnvfnients  nui l i s  

miteront s e s  p o s s i b i l i t c s .  
e s t  approchge 

l a  r e l a t i o n  (IV. 19)') e t  l a  r e l a t i o n  Cxacte (11.22) con t i en t ,  sauf 

pour B e t  R l e  terme compl<nenta,ire h  y I l  faudra i t  donc en pr inc ipe  
O 1 : 1 1' 

Inesurer C r a l e ~ e n t  l e  taux de p o l a r i s a t i o n  pour pouvoir inverser  r i g o u r e u -  

sement l e s  iquet ions .  

d P a u t r e  per't, l e s  p d 6 t e m i n i s  pa r  (1v.20) ( t an t  peu p r c c i s ,  l a  
1 

fom-e de l f < q u a t i o n  (1v.19) rend l e  proc65!< dGl ica t ,  Fn e f f e t ,  pour l a  ne= 
\ er!e 

me ra ison qui  nous a  permis, dans l a  2 p a r t i e .  de ca lcu le r  v en f s i s a n t  

P 2 ~  
= O, on voi% aue l e s  e r r e u r s  sur  v e t  E: ent ra ineront  des e r r e u r s  i q o r -  

1 
t a n t e s  su r  l e s  B , a u i  anparaissent  dans (Iv.19) conme des d i f fc rences  de 

1 
grandeurs vois ines .  

Nous ne pouvons donc essEyer ce prcc<d6,  avec une chance r a i s o n n ~ b l e  

de succ<s,  que s u r  des p a r t i c u l e s  assez prosses,  l a  po la r i sa t ion  jouant 

a l o r s  un f a i b l e  r ô l e ,  e t  l e s  termes en h  y devenant Certainement i n f c r i e u r s  
L 1 

cux e r reurs  6e mesure: de n l u s ,  nous u t i l i s e r o n s  des milieux a u s s i  absor 

bants  que possible, de facon ?i obteni r  une d < c r o i s s a ~ c e  rapi2.e des p 
1 

puisque l e s  e r reur s  s u r  B seront  d s a u t a n t  n lus  f o r t e s  que l e s  d i f f 6 r c n t s  
1 

c;, eeront p lus  voi s i n s  , dans (IV. 19 ) . 
A 

Nous avons donc e s ~ i ? ~ <  c e t t e  mithode pour l e  l a i t ,  ce mi l i eu  s t a b l e  

avant permis de bonnes mesures e t  eepparaissant d e  après l a  forme de l a  

courbe expçrimentale v(w ),  comme const i tu6  de f rosses  p a r t i c u l e s .  Les 
O 

po in t s  ex?trimentaux sont  r e p o r t i s  su r  l a  f i r u r e  (IV. 17). p l u t ô t  que de 

ca lcu le r  l e s  n 2 p a r t i r  de (1~.20), par  une nfthode grayhique cu nar  
' '1 

..- . - 
J 



quadrature, nnus ZVOES simplenent repris le procCd6 dV~quations linCaires 
1 et la natrice /ii .]Fr:c~dente. Lqiquation 1 1 1  donne; pour les diffCrents - 1 

angles 8 
i 

et on a par hypotlièse 

Compte tenu de l'expression (III,~?) de 12 matrice [A:] , on aurn 

Avec l'expression (Iv.23) de g et en posant 
1 ' 

on aura finsleme~t 

Nous avons 2ppliqu< l'expression (1v.26) aux resultats obtenus, sur le 

lait, pour les 5 nilieux les plus abscrbants qu'on ait pm rgaliser. On n 

obtenu ainsi 
+ BI = 2,717 ' 0,020 
+ 

(1v.27) B2 = 3,730 - O, 100 
+ 

@3 
= 4,600 e ,  0,400 



Au del$,, les coefficients deviennent trop dispersCs et aberrants. 
1 

Cette linitation est peut. être due en partie au fait qu'un c?<velop~eo?ent 

à 1.9 termes soit vn p e .  court, pour un milieu prosses particules * m i s  

ce sont surtout les erreurs evfrimentales qui nrovoquent cette ixprCcision. 

Quniqufil cn soit, on 2 essayl de connliter les coefficients (Iv.27) pour 

bâtir sur eux deux indicatrices arbitraires correspondant 2 des r~pports 

diffusion avant diffusion arrière ,respectivement de 30 et 150. Les cour 

bes theoriques v(w ) c~,lcui&es 2 yartir de ces deux d<veloppements se 
0. 

recouvrent au 1 / 1 0 0 0 ~ ~ ~  press On retrouve donc, pour le ripime asymptcti- 

nue, la nette pripcndcrence des premiers coePficients B D'autre part, 
1' 

on a trac< sur la ficure (1v.17) la courbe thCorinue v(w ) quasi commune 
C 

aux deux d<veloppements. Elle est en excellent eccord avec tous les points 

experimentaux, qu'ils aient servi ou non au calcul des R (1v.27): ce qui 1 
montre la bonne cohérence des mesures pour ce milieu dont les B théoriques 

1 
ne sont pas connus. 

Cette mcthode dvinversion neut donc anporter certains renseigne' 

ments sur le milieu. !\lais dans le cas du ricime asynptotiquc, il. semble 

que ces renseignements soient limités, par le fait meme que seuls les pre 

niers coefficients dgterminent ce rcyine. et il est probable que dans ce cas 

de transfert, la nEthode d'inversi.cn, mêrc amCliorie, ne permettrait de 

remonter 5 la fonction de phase complète du nilieu que pour des particules 

diffusantes petites. 



Le t r a v 2 i l  oui -oi~;: <$:lit ;~ronos< a donc, dans une c e r t a i ~ e  mr 
. .. su re ,  c t 6  men6 G, bien.  C c  s o r ~ t  l e s  d6velopperfients ~ t n , ? ) l i u  dans l a  preinlerè 

p a r t i e  qui. sont  1-s? i e s s  de ce tr--rvail. Ces c a l c u l s  ne i ep résen ten t  6virlo:~l- 
. / C  m e ~ t  al.icun a.-poxb.i; :;h60iintic d? fc~iri ?,Y:' p;-uiiï&~es c o n ~ : d ? ~ e s ,  n a i s  cons t i ,  

tusi.ent simpl.emi;ct un Lï l: ::-!.il ;>F!:?lble qui il S t a i  t i ~ ~ c e s s a i r e  f i v  a ~ h e ~ ~ e ~ ,  ce3 

intermgdiaires  r%ath6~1iat i . 1 ~ ~ 3 ~  ~cpi<serit%n-i;  un o u t i l  i n t é r e s s a n t .  A p a r t i r  d.e 

1 2 ,  on peut dic,-tanr;>-~.lcr deil;: Clirectlons prLnci.jiales dans no t re  r a ~ p o r t .  

Sou; I ' a s p c ~ t ,  dc 3,: 1-~sr 'er t  r ~ d i c . t i f ,  nous avons pu r 6 a l i s e r  un 
. . 

modèle rÊdi1it S B - ; ~ :  A' tj -11-L c 5 1111~~ .Iiiflls< ;it , e t  L e u  p r inc ipa les  d i - - l i .  

c d t i s  expfirimentc7J.e; r ~i:-T--i~t x t çolues . Plus n a r t  iculièrement , dans l e  cas  

du répime dc grande p ro fo~c"cur ,  on 7 ~ 6 ~ i f i . 6  r i ~ o u r c u s e m e r t  l a  v a l i d i t i  dc 

l a  simpiific3Vi0fi CVLLSL ;',>;f i7 ,i:&j~cr 1.; r o l a r i s a t i o ~  jour  c a ï c u i ~ r  la 

luminancp di î13u. -  2 .  rrais oïl a Et;? ~ c r ~ e i l t  7 ; ~ '  t 'valuer ].es renseiptnements dorxi~s  

pa r  l q ~ t u d e  de l c  nolari.:- t'oli. O r  a cqCrimentulernent en Gviclence ce 
. / rggime a s m ~ ~ t o t i q - ~ e :  sur l r ? c ; v ~ L  on rz v i ; u i i ~ e  les ;qustions th60r iquas  c?*rec 

une bonne prÉ.ci 55 on. En1 i r i  , ces riesures ~ :~ i io l en t  susccpt i b l e s  de doniier i?er 

ind ica t ions  essez p:$cises anr 1a cons t i i i j t ion  du mi l ieu  d i f f u s e n t .  

I I fnu t rc  -ai', CLI d i 2 f l 1 ~ l o n  p l imeire ,  l ru  ~ G t h o d e  exp6rimental.s e-r 
. . /  posie  nga, encole que des 3 : ~ r s i b l l i t < s  I l n ~ b a - s .  Vais c ? t t e  i t u d e  montre 

l ' i n t e r ê t  a i ~ ' i L  g a. 3 cc:ijur,ircy l e s  deux t,pes dsexpér ieaces ,  en diffucio,l  

pr imeire et en Gf, f d s i o i ; ~  A . l ' i t ' p i~ s .  De 137115 nous avors pu met t re  el? évi-  

dence c e r t a i n e s  ii.suffisi: c-3 c'c i8 t ~ C o ~ i c 3  de P5e epp l i su ie  2 des p a r t j  

cu les  de l e t ? x  ou d nf c o l a r  &c:~",;cs Gimci~rlons sont  d6terrninÊ.e~ par  micros - 
copie <lectroniq.ceo et local lut-rs  zsscz p:.Êeisérn?nt, le problème. Cette  rn?. 

thode de mesu-.r s e  r6vèle donc f ina lenen t  p réc i se  ec  fructueuse e t ,  sous 

reserve  dv~m61iorst:-c-15, susccpt.SCle à s o r i e n t e r  dc façon t r è s  u t i l e  i y t u i n  



thcoriaue sur la constitution Exscte des particules diffusantes. 

Le jroblèrie principal, dans un d<velonpe~ent ultfrieur de ce trc 

vail, scrnit une :tucc alus cowlète de ln m~tricc d e  phase F'(0) du nilieu, 

Cette donnce est cn effet essentielle, dans toute 6tude de transfert, et il 

semble bien que ce soit dans sa detemination Cx~cte aue l'on rencontre le 

plus de difficultis. Cette <tude ngces~iterczit~ du point de vue expirimm 

tal, la mise au point d'un dispositif plus performent et plus prccis auc lc 

~iffusioirètre utilisf, perriettant 2 la fois des nesures dans les directions 

avant, 03 sont coptenues toutes les informations sur les particules si ce1 

les-ci deviennent prosses, et aussi dcs nesures en polarisation, aui donne 

raient des renseipnenents complfnentaires souhaitables. Parallèlement, du 

point de vue théorique. il faudrait amcliorer la nithode d'inversion, trop 

embryonnaire, et reprendre la th6orie de Mie, en envisageant les influences 

sur F'(0) de conditions de surface diffirentes, puisqufil scnblc bien que le 

problème soit pose 3 ce nivezu. Un certain nombrc d'ctudes théoriques ont 

d'ailleurs déjà it6 entreprises dans ce sens 145 1, et constituera,ient un 

sgrieux point de dgpart. 

Quant aux 6tudes en diffusions multiples, dzns la mesure O? 13 

matrice de phase est connue, le problème est dij$ bien avance. Si l'on fi< 
glige ln polarisation, les calculs thioriaues semblent mintenant riaAlisa 

bles, dans un cas de transfert rencrel [13], et notre dispositif expcrinen 

ta1 est valable, non seuleniente co~fmc on vient de le voir, pour lf6tude du 

rggime asymntotique, mais Epalerzent pour des 6tudes en couches riinces [ h q ,  
1471. L16t-e suiv~nte serait C!oi_c de pe-sçer au problème plus complet tcncnt 

compte de la polarisation, en nettant %u point un dispositif de nesure et 

des mÉthodes de calcul numgrique ~énirales. On pourrait alors aborder, avec 

tous les outils indispensables, lPitude de l'inversion, la vérification des 

équstions th6oriques ne reprcsentant qu'une étape, et 19interêt principal 

de ces travaux Ctant de pouvoir dgduire des mcsurcs le naximm de renseipnc. 

ments sur le milieu <tudit. 



Les t a b l e s  nurn6riques publices s u r  l e s  & r i e s  de Mie e q r i n e n t  

g h ~ r c l e n c n t  l e s  q ian t i tCs  cc~iplcxes S (8.) e t  S (6) en fonction de 1 ' n n ~ l e  
1 2 

s u ~ p l ~ m e n t a i r e  de l î a n ~ l e  de <i f fus ion.  Ces fnnct icns  sont  3,lzrc donnUes 

sous l a  f o m e  

( .  1 )n+i /2  (2n+1\ s ~ ( R )  B ( a )  , .  n S n ( @ )  S ; ( a )  (k .5)  n. ---------d 
n n ( n + l )  n { ---- 1 

s'(BI P ( a )  . n @;(a )  S n ( @ )  
ri II 

2nE e t  fi = n a  
Enfin, on a a = --- 

X 

(a) = J 
n n + 1 / 2 ( ~ )  

"partir des fonct ions  de Bessel. 

@ ( a )  = S ( a ) + i c  ( a )  
n  n  



Toutes ces clCfinitions res ten t  va lables  s i  l e s  var iables  sont  

corqlexes. Bous consid6rons l e  cas gcncral d'un indice complexe m + i y -  

Les calcuLs se fe ron t  par  r fcurrence ,  en parte-nt de 

(h .7)  S~(Z) = s i n  z e t  Co(z) = cos z , 

par d c f i n i t i o n  des fonct iocs  de Bessel* e t  des r e l a t i o n s  

(6.8) Jp+l (z) + JD. , ( 2 )  = z J (z) 
- 

1 ) Celcul des guznt i t6s  R (a), c,(u) et de l e u r s  dgr iv ies .  
- - - -  - - -  2 -  

Ces quant i tcs  sont  r i e l l e s .  I l  n 'y  a pas de d i f f i c u l t g .  On aura ,  2 

p a r t i r  de (n.8) ct de l a  dGfinit ion de S ( a )  
n 

(.k. 11) S (a) = s ina  e t  S (a) = cosn 
O .-1 

En dgrivant (Fi.10) e t  en conparant 5 ( ~ . g ) ,  on aura enfin 

n 
(A. 1 2 )  s'(a) = -- S (a) + S ( a )  

n a n n l 

De f  a ~ o n  analogue, on aura pour C ( a  ) e t  C ' (a ) 
n n 



2n+ 1 (n.13) C (a) = -- cn(a) . C (a), evec 
n+ 1 a n 1 

(h.14) co(a) = C O S  a et C,.,(cx) = * a  sin a 

et 
II (A.15) Cn(a) = - C (a) + Cnq (a) 
a n 

---- 

2) Calcul Ces quantitis S ( B ) ,  CdE) et de leurs d6riv~es. 
n -- 

Cc sont des quantités co~lexes. Les relations de rccurrence 

restent valables? mais nous séparerons parties rcelles et parties ima- 

ginaires pour ces gr~~ndeurs. On a, avec B = ma + i ya, 

sinB = C  1(~) = S,(B) = sin m. ch ya + i sh yu. cos na 

cos6 = C ( 8 )  = Ç ( @ ) =  cos ma. ch yu - i sh ya. sin ma 
C - 1 

Le -antiti C (B ) et sa dirivie n'apparzissent d'ailleurs pas dans 
n 

les formules de A et Bn. En explicitant les parties réelle et imaginaire 
n 

Re{Rn(B)} , Im{S ( B . ) }  , R~{S<(B)} et Im(B;(B)i, et en substituant dam 
n n 

les relations (-p.. 8 ) et (A. 9) , ori aura 

- -- -- 
(na 16) Re[sn+,(8)1= (J+y2)u 3 H G { ~  n ( f i ) }+  y In{Sn(@)} - RF{~, ( f i ) ]  

QG., avec les exyressions pr6c6dentes de sin$ et cos6 on a 

~e{S~(f3)} = sin na. ch ya Im(So(B)} = cos mu. sh ya 
(A. 18) 

R~{S ( 8 )  )= cos ma. ch ya : ImiS (fi) )=-=sin ma. sh ya . 
- 1  .- 1 



Pour la dgrivce s ! ( B ) ,  :ln nura enfin 
n 

Si ncus exprimons, dans (J a 5) et (n.6) ? n( 1 et y ( 1, et qu'on 
n 

d6veloppe ces expressions de A et B en sfparant parties &elles et par- 
n n 

ties imaginaires, on a 

Ces relations permettront donc de calculer P+ et B - à partir des 
n n 

relations (? . . IO)  5 (n.18)~ par lqlnterm<diaire des quantités conplexes 

o q  o" n s  et T" qu'on a prises ? par commcditC Se notation, 6gales 2 
n' n' n n 



Re{ci') = C ( a )  R ~ { S ' ( @ ) } .  m c ' ( a )  R ~ { s ~ ( @ ) }  + y c ' ( a )  1m{8 ( @ ) }  
n n n n  n  n 

1m{o"1 = c ( a )  1 n { S q ( ~ ) 1  r: ~ n ( a )  In iS  ( f i ) }  - Y c ' ( a )  9 d S n ( R ) }  
n  n n  n  n  

R c { ~ n )  = S v ( a )  Re{S ( 8 ) } +  n S ( a )  R ~ { s ~ ( G ) }  - y sn(a) I ~ { F '  ( f ) }  
n  n  n n  

IV{T;) = Bn(a) I ~ { s ~ ( B ) } +  m S ( a )  1 r n { f i L ( f 3 ) )  + y S ( a )  R ~ { s '  (8)) 
n  n  n  n  

R~{IT:} = C ' ( a )  Re{S ( B ) ) +  n C ( a )  R ~ { P ; ( B ) }  y C (a) Im{Sn(R)] 
n  n  n  n  

Imlnv7} = c f ( a )  ImiS ( @ ) } +  m C ( a )  Im{S'(@)) + y Cn(a) RB{SI;(B)} 
n  n  r? n n  

Enfin, à p a r t i r  des va leurs  (A.21) des c o e f f i c i e n t s  !A e t  B 
I? n  

on pourre. ca lcu le r  l e s  sec t ions  efficaces de d i f fus ion  pure,  k S  e t  d P e x ~ .  

t i n c t i o n  t o t a l e ,  K ,  par 



F i p r e  (1.2): Coeffiefents?, en fonct ion  Be n. m = 1 , J 3  - Y = @  



/-----, 
Figure (1.3) : Coefficients 8 en fonction de a .  

1 m =  1,20 - y  = O (b : . J  \..- 









ordre 1 yort(: silr l e s  eo ln r*~e~  



O, 

O 

o.: 

o.; 

Figure (1.8): m = 1,20 . y = O. 
coeff ic ients  y en fonction de u.  

1 
ordre 1 borté sur les courbes 















~ i w e  (31.8) : w = 0,550 constant 
O 

a prmètre; m = 1,20. y = O 



Figure (13 .a: a = 3 constailt 

Pi = 1 , L . O .  y = L: 

param2t;re w 
'2 



F i m e  (II. 10) : Taux de polarisa-cian 

w = 0,750 constant 
O 



Figure (II. 1 1 1 : Taux de polarisation 
,<'- -~ 

a = 3 constant; m = 1,20. y = O 

w p n r d t r e  
O 





Figure (111.3) : 

Champ incident 



w e  (111.4) 

Chmp Diffusé 



I --- , -----&.. 
O" 9 u 0  

F'me (111. I C I )  : ( a )  : snns f i.t.t;re - --p.. . - 
*- (b )  : lum~cre d i f f u s e  é1LmlnGe 

! c )  t eorrect~on par t; \ 3 ) théorique 
I 



Figure (131.11 ) : varticuLcs D,C.C;u  = 0.675, l a t ex  - 
cfiürne t h h o r q ~ e  et po in t s  expérirrientaux 







L ..------ -L-- *--- 
O" 90" 

m e l ~ z ~ a :  a = 2,3 .  "iatex 

courbe bh6ori que et p o i n t s  exp~rimcntaux 



courue thCori que e t  poi.nts f.:xp5rimentaur, 



Figure (111.16): a = 6,1. ra tex 

courbe thgorique et points experimentaux 



m y e  t~11.17): 

courbe continue: section erficnce de dif~usion tn%oqiie 
pour l * i n d ~ e e  reel m = 1,20. 

t ronçons de courbes: r é ç u l t s c s  exp6rirnentaiuc pour l es  le tex.  





Figure (111.18) 

Latex LS .263. A .  Colorat ion 













Afcolac A 451 91 5 ( R ) .  Courbe *.h6arisue 

par c u l .  neg. ; c5.t po~ .n t s  expérinentaux. 



A2'colac A )c?I 91 5 ( E ) .  Courbes théoriques:  
(a )  : pz.r col.. nec,  : ih  ) : pFrr omb~*a~e au C r  ; 
et j o i n t s  experimentsux. 



?:$cure (111.27) 
Ar'colac A 1451 91 5 (El. Courbe Théorique par ombrage 

e t  polnt s expérimentaux 



l -- 
9 U0 

----- 
'eo (/@/,A , - % > ' +  

Figure ( III. 2 8 )  $i l ,  i 

Afcolac F.2. Courbe Th6orique par col.. neg. 
et point ç exp6rhentau.x. 







w e  (111.31): 

Afcolzc A 451 91 5 ( A )  : courbe (b) :$ t h .  c o l .  neg; 1 
courbe Ca) :B exp. 1 



- Afcolac F.2. : courbe (b) :B th. co l .  neg. ; courbe (a) : B ,  exp. 
1 - 

Arcolac A 451 91 5 (3)  : courbe (el :b,th.col. neg. ;(a) 
- 













Figure (IV.?') 



Figure (IV.9) 
%( t~ ex~erimental pour concentrat ions 1,2,3ç 
Combe Q : g(u) extrapol6, 

.L 7 ' ' a *  - I f  
1 - , - *.',; - ,- ,.,, ..n ' .J, m.- : F-..--i . 

- _ I I  - - n i  l- 





Figure (IV. 12) 
(1): 2 partir Afcolac A 451 91 5 (3) 
(II): 6 partis Afcolac A 451 91 5 ( A )  
(113) : 2 partir  du L a i t  



Figa*e (1v.13j: 
Afcolac A 451 91 5 ( A )  :co~rbe thborique (1) et po in t s  e-, 
Afca?.ac A 1451 91 5 (D):coür'ne tt'éorique (11)et points exp. 
A ~ C O ~ E C  A 451 01 7 :courbe %P., (IV) ; poin5s e q .  (III). 



Fi*re (1) :grenulométrie c .E.N 

courbes thgoriques : ( I I  ) :granulom.étrie Pasteur 
(III) :mesures diffusiomètre 

e t  points  exp6rimentaux. 





Fi~ure [IV. l h 1 
( z )  : ? partir pranulan6tr:e V .?.Y. 
(II!: i? partir pren~lz rné t r i e  ?e.steur 
(11f ! : ? ?ar$ir meswes 2: f rltlsiomf t r e  
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SECONDE THESE 

PROPOSITIONS DONNEES PAR LA FACULTE 

Vent solaire. Interaction avec la 

mapnétosphere terrestre. 


